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è MESURE PAR PHOTOGRAPHIE 
- DE L’INTENSITÉ D'UNE RAIE SPECTRALE 
SUPERPOSÉE À UN SPECTRE CONTINU 


Par J. CABANNES 


} SOMMAIRE. — Nous indiquons dans ces quelques pages comment 
doivent être interprétés les spectrogrammes fournis par un microphoto- 
mètre pour la mesure correcte des intensités. 
k 
À de nombreuses reprises (Annales de Physique, J. Cabannes et 
À. Rousset, 1933, 19, 129 et 1940, 1, 155, 181, 210; Monique Harrand, 
1993, 8, 126) nous avons eu à comparer par photographie les inten- 
sités d’une même radiation monochromatique émise par deux sources 
# lumière. La mesure ne présente aucune difficulté si chaque source 
5 que la radiation monochromatique à étudier. C’est un pro- 
ème simple de photométrie homochrome «uquel convient un 
Re quelconque (couche photographique, cellule photoélectri- 
ue, etc..); la variation chromatique de la sensibilité du récepteur 
n'intervient pas. Soit Z et & les intensités à comparer (/>1); on 
réduit, dans un rapport mesurable r, l'intensité / jusqu’à ce que 
Pintensité réduite r/ soit égale à #, ce qu'indique le récepteur. Pour 
déterminer r dans le cas de la photométrie photographique on fait 
lusieurs poses de même durée avec la source d'intensité z puis avec 
source / dont l'intensité a été réduite à 7,1, ral, rl, les facteurs de 
duction étant choisis de manière à encadrer l'intensité :. On mesure 
1 microphotomètre enregistreur les densités optiques di, d:, d; du 
égatif données par chacune des intensités réduites 711, ral, ral. On 
pnstruit alors la courbe d— f{r1), les valeurs de r7 étant portées sur 
une échelle logarithmique, et l’on cherche sur cette courbe le point 
qui a pour ordonnée la densité qu'avait fournie l'intensité L. VA. 
l'abscisse de ce point r1— à correspond le rapport r cherché. L'inter- 
jolation est précise si les intensités réduites r11, ral, ral, qui doivent 
: #1 
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encadrer l'intensité {, sont assez voisines les unes des autres et si le. 
temps de pose est bien choisi (!). 2 | 2 ;; 
Mais la mesure peut présenter des difficultés si une lumière \ 
complexe se superpose à la radiation à étudier. Il faut alors commencer | 
par former les spectres des deux sources et les photographier. Support 
sons, pour fixer les idées, qu'on veuille déterminer le facteur de, 
dépolarisation d’une raie Raman dans un fluide (liquide, vapeur ou À 
gaz). Souvent un spectre continu (lumière diffusée ou de fluorescence). 
se superpose à la raie dont on veut étudier la dépolarisation et il est i 
nécessaire d'éliminer l'influence de cette lumière parasite sans avoirs 
à en connaître l’origine. : È 
Soit j et J les intensités globales, dans chacun des deux spectres à 
comparer, de la raie (r, Z) et du fond continu (f, F) auquel elle 
s'ajoute. Ce qu’on mesure, c'est le rapport de j = + fà J=I1+ FA; 
or, ce qu’on veut obtenir, c’est le rapport i/1 des intensités de la raiew 
seule. Une première difficulté provient de ce que, si l’on réduit lan 
valeur de Z à r1 de manière à obtenir une intensité de même ordre des 
grandeur que ?, l'intensité rF du continu ainsi affaibli n'est pas for- à 
cément du même ordre de grandeur que f. Ainsi, le facteur de dépo-« 
larisation d’une raie Raman peut être inférieur à quelques dixièmes 
tandis que le fond continu, s’il est dû à une diffusion par des parois 
solides, est toujours très dépolarisé. Il en résulte que le même 
affaiblissement ne convient pas parfaitement à la raie et au spectres 
continu. +175 
S'il s’agit de la raie Rayleigh diffusée par un gaz (ou même par un» 
liquide) le problème devient insoluble parce qu'on ne connaît géné-w 
ralement pas, dans le spectre continu, le rapport entre les inten-w 
sités (F, f) qu'il faudrait connaître pour les retrancher de (J, j)et” 


É 
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(‘) Les courbes de noircisse- 
ment (fig. 1) qui font connai-! 
tre, pour un temps de poses 
donné, la densité optique d d 
négatif en fonction du loga-* 
rithme de l'éclairement log E 
de la plaque sensible, les condi- 
fixées, nous renseignent 
l'émulsion à choisir (celle F 
laquelle l'intervalle rectili- 
gne AB est le plus grand de! 
part et d’autre du point d’i 
flexion) et le temps de. 
optimum donnant des de 
tés comprises dans |? 
Fig. 1. valle ab. 
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celles des radiations très voisines, dans le fond continu, seules direc- 


tement mesurables. Lorsqu'on étudie la raie Rayleigh (surtout dans 
le cas des gaz qui diffusent peu de lumière) il faut donc éviter toute 
lumière parasite et c'est ce qui rend les mesures sur la raie Rayleigh 
Plus difficiles que sur les raies Raman. 


"4 


ZA 


—— 


PU ? 
Re difficultés mises à part, supposons l'intensité 1 réduite dans un ' 
port connu r choisi de telle sorte que les intensités r/ et z soient 
u différentes (fig. 2a). Les éclairements de la pla que photographique 
nt : sur la raie (i + f) et (rl + TE); de part et d'autre de la raie, 
rF (1). La détermination de r — 1/{ nécessite quatre lectures sur 
iregistrement (fig. 26) : celles des déviations OM et ON, sorres Pons he: 


s 4 - . # 1“ » ; 
si l’intensité du fond continu varie légèrement de part et d'autre de # 
îe qu'on étudie, on adapte une valeur moyenne, facile à déterminer À 
ie qu'on étu l \ 
" les enregistrements. 2 

ML" 
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dant aux éclairements (7 + f) et f, et celles des déviations O’M et ON’ | 
correspondant aux éclairements (r/+r#) et rF (Hg: 2). On mesure! 
en définitive l'intensité globale de la raie et du fond continu, puis” 
celle du fond continu seule, et l’on a par différence celle de la raie : 


F'XON—(i + f) x OM—(r1+rF) x OM =(F) x ON 


Ü 


d’où 


RG 


en supposant la déviation du spot proportionnelle à l’éclairement du 
récepteur dans ie microphotomètre (c'est-à-dire à la transparence dus 
cliché) et en désignant par y le facteur de contraste du cliché, rapports 
entre l’accroissement de la densité optique du négatif et celui de + 
l’éclairement qu’il a reçu. Ce facteur est en général compris entre 1 
et 3. 

En réalité, pour faire l’interpolation dont nous avons parlé plus“ 
haut, on photographie quatre spectres avec les intensités z, r11, r°1l, r3lt 
et on étudie les quatre enregistrements, ce qui fait douze lectures. 
Dans ces conditions, il n’est pas nécessaire de connaître le facteur, 7 
ni même de supposer qu'il existe un facteur y. Le problème estrésolu 
lorsqu'on a déterminé, pour le cliché à étudier et le microphotomètre + 
utilisé, la courbe (qui peut être quelconque) donnant la déviation du” 
spot en fonction de l’éclairement qu'a reçu la plaque sensible. Les“ 
réductions ri, r>, r; qui ont été utilisées pour les poses d'étalonnage É 
permettent de construire avec trois points la courbe représentant la 
déviation du spot du microphotomètre en fonction de l’éclairemént” 
qu'a reçu la plaque photographique. On en tire les rapports : 


CD 


D " F à 

FIER ETAT P=rTF» CE 

d’où : a 
L nm—n 
PA y 


Nous n'avons pas parlé jusqu'ici de la manière de réaliser le facteur 
de réduction. Pour réduire dans un rapport connu la lumière trans- 
mise par un Spectrographe à prismes, le plus simple nous paraît être 
de limiter plus ou moins la hauteur du premier prisme, hauteur 
comptée parallèlement à l'arête. La réduction peut atteindre facile- 
ment 1/10. Si l’on veut obtenir des réductions plus grandes on appli- 
quera judicieusement la loi de Malus. “ie 

Le montage différera suivant le problème posé et la réduction qu'on 
veut obtenir. De toute manière, si l’on veut comparer deux lumière 


A 
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dont la polarisation diffère, il faudra d’abord tenir compte du fait 
que les prismes du spectrosraphe ne réduisent pas également une 
“vibration parallèle au plan d'incidence (perpendiculaire aux arêtes 
des prismes) et une vibration normale au plan d'incidence (parallèle 
aux arêtes). La vibration la plus réduite est la seconde. Soit à mesurer 
un facteur de dépolarisation. Un biréfringent séparera d’abord les 
deux faisceaux qui transportent : l’un, la vibration perpendiculaire, 
“aux arêtes des prismes; l’autre, la vibration parallèle aux arêtes. 
“Puis, sur chacun des deux faisceaux, avant la traversée des prismes, 
on placera une lame demi-onde : sur le premier, une lame demi- 
onde dont les lignes neutres seront orientées de manière à ne pas 
“faire tourner la vibration, qui est perpendiculaire aux arêtes des 
prismes ; l’autre, de manière à faire tourner la vibration qui est 
parallèle aux arêtes. Les prismes du spectrographe agiront alors de 
.même sur les deux faisceaux. A la sortie du spectrographe un système 
- de deux nicols (un nicol fixe suivi d’un nicol tournant) procurera la 


à 5 : Re SET ) É 
- réduction désirable si elle est supérieure à 5500 Un système de trois 


?nicols (un nicol tournant entre deux nicols fixes parallèles), si elle 
L- É 1 DE : 

“est comprise entre &.10 * et 10° (Avec deux nicols 7? — sin? «; avec 
+. 


“trois nicols r —sin* à ; à étant l’angle dont a tourné le nicol mobile 

“primitivement croisé avec le premier). 

3 Lorsqu'on cherche à réduire la densité photographique par diminu- 
tion du temps de pose { (procédé peu recommandable si l’on n’a pas 

- vérifié d’abord que la densité optique du négatif est, dans les limites 
des mesures, proportionnelle à la seule variable log Jf" et si l’on n’a 
pas déterminé avec soin l’exposant n de Schwarzschild), on peut 


“construire les deux droites parallèles : 


( d=n log t + (log J + 0 
À d=nlogt+(log F+C) 


dont la distance, comptée parallèlement à l'axe des abscisses, fournira 
»* 1? nd 

une bonne valeur de l'intensité /=J —F. 

Deux droites analogues : 


d=n log t+(log j + C) 
d=n log t + (log f + C) 


onnent une bonne valeur de l'intensité = 7 — f. 

+ D'où le rapport r —1/1. ‘ 

” Les méthodes précisées dans ces quelques pages doivent être rigou- 
-reusement appliquées à l'étude par photographie de la diffusion 
… noléculaire de la lumière. Bien que ces remarques paraissent évi- 
dentes elles ont été trop souvent méconnues. 


ce 
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SUR LA DÉTERMINATION SIMULTANÉE 
DES CONSTANTES OPTIQUES | 

ET DE L'ÉPAISSEUR À 

DES LAMES MINCES ABSORBANTES () ! 


Par D. MALÉ 4 


Agrégé de l’Université. 


INTRODUCTION | 


La plupart des auteurs qui se sont occupés de la détermination des/# 


constantes optiques des corps absorbants déposés en lames minces . 


se sont contentés, jusqu'à présent, de repérer l'épaisseur de la lamé 4 
d'une manière indirecte en pesant le dépôt et en attribuant à ce 1 
dernier une densité constante et égale à celle du corps massif, Les M 
constantes optiques étaient déduites de la mesure des facteurside É 
réflexion et du facteur de transmission de la lame en incidence nor- À 
male en utilisant le procédé graphique de H. Murmann (1) ou en. 
employant les formules approchées de H. Wolter (2). L'hypothèse 
faite sur la densité du dépôt n'étant pas conforme à la réalité 
conduit, comme nous le montrerons, à des erreurs importantes sur … 
les valeurs des constantes optiques. 

Le premier essai de détermination simultanée des me 
optiques et de l'épaisseur des lames minces absorbantes, non opa- 
ques, a été fait par K. Fürsterling (3). Cet auteur employait une 
méthode polarimétrique. Il faisait tomber sous l'incidence brewsiée nl 
rienne un faisceau de lumière monochromatique polarisé rectiligne-. 
ment dans un plan faisant un angle de 45° avec le plan d'incidence 
et il étudiait la lumière elliptique obtenue par réflexion et par trans si 

“ 
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mission. Malheureusement les déterminations faites par cette méthode 
ont conduit à des valeurs imaginaires pour les épaisseurs. Cela est 
dû, vraisemblablement, au fait que l’on opérait en incidence oblique. 
Dans ces conditions il eût fallu tenir compte de l’anisotropie des 
lames et cela était difficile. Aussi, pour éviter ces complications 
paraît-il préférable d’effectuer toutes les mesures en incidence nor- 
. male. 
…. Le problème de la détermination simultanée des constantes opti- 
ques et de l'épaisseur des lames minces absorbantes, au moyen de 
mesures effectuées uniquement en incidence normale, n'avait pas 
“encore été abordé à ma connaissance. J'ai donné une solution à ce 
“problème en utilisant une méthode graphique (4). Postérieurement à 
mes premiers résultats, H. Schopper (5) a essayé de résoudre le 
même problème par le calcul. 
+ 
simultanée des constantes optiques et de l'épaisseur que j'ai mise au 
“point, d'en donner une application en utilisant des mesures faites 
ur des lames d'argent et d’or préparées par pulvérisation cathodique 
“a par évaporation thermique; puis de comparer les résultats 
“obtenus à ceux donnés par les auteurs qui se sont occupés précédem- 
ent de cette question. 


PREMIÈRE PARTIE 


THÉORIE 


CHAPITRE PREMIER 


EXPRESSION DES FACTEURS DE RÉFLEXION ET DE TRANSMISSION 


_  D’UNE LAME ISOTROPE À FACES PLANES ET PARALLÈLES 


“ Considérons trois milieux isotropes séparés par deux surfaces 
planes et parallèles (fig. 1). Ces milieux sont numérotés o, 1, 2, dans 
le sens de propagation de Ha lumière incidente. Prenons comme plan 
des æy, la surface de séparation des deux premiers milieux ; comme 
axe des x l'intersection de ce plan avec le plan d'incidence, et comme 


# 
ou 


Mon intention est d'exposer la nouvelle méthode de détermination : 
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axe des z la normale au plan æy, le sens positif de cet axe, étant le 
sens de la lumière incidente. 

Désignons par ñ6, #1, n, les indices des milieux; par &, 4, d les 
angles des rayons avec l'axe des £; par d, la distance des deux sur- 
faces de séparation des trois milieux. 

Considérons des ondes électromagnétiques incidentes sinusoïdales 
planes, polarisées rectilignement. Ces ondes sont caractérisées par un 


; > 
vecteur champ électrique E et par un vecteur 


+ 
champ magnétique H, liés par les équations 


* de Maxwell : 
4 À 
e DE 
COREE 
c dt 
— 
A u oH 
ébnin E 7 


Posons u—1 et n—:?, n étant l'indice 


de réfraction absolu du milieu dans lequel se propagent les ondes. « 


Ces vecteurs orthogonaux sont situés dans le plan d'onde. Le rap- 
port des amplitudes est égal à l'indice de réfraction du milieu consi- 
déré. 


La vitesse de propagation de l'onde est égale à la vitesse de propa-” 


gation dans le vide c divisé par l'indice de réfraction du milieu 
considéré. 


Les ondes qui se propagent à travers les différents milieux subis- … 


sent des réflexions et des réfractions multiples aux surfaces de sépa- 
ration. Pour chaque milieu nous représentons séparément la résul- 


tante des ondes se dirigeant vers les £ positifs et vers les £ négatifs. . 


En utilisant la notation imaginaire nous avons pour le premier 
milieu : 


Onde incidente : 


5 no 
ju t— %(e sin à : cos à)] 
Dec = Done 0) 


no Ce 
jo[r- — (æ sin —+£ cos ii | 
Hi rave & Ê 


Onde réfléchie : 


c : no 
jf (x Sin { —£ Cos | 
== D'e € é à 


5 LUN] 
jo[r? æ Sin {ÿ—£ COS À | 
H, —= noboe £ ( : 0 
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Fi 


: pour le second milieu : 
Onde incidente : 


jo[t— "(> sin 4 —+z£ cos i)] 
Li — 41e 


m1 sure s 
o[:— < sin 4 + cos i)] 


. 


Î 
| Hi —nae 
» Onde réfléchie : 


(x sin 4——2 cos i) | 


res AL ë 


10 o[r— "(x SIN { —£ COS ) | 
H;, = n,b,e 


et pour le troisième milieu, onde incidente seulement : 


: 72 me : 
| jo[: — — (æ Sin & + £ cos | 
3 E:; = ae d 


d jo[r-® (æ sin & ze cos à) 

3 H:; — niase : 

| où'w représente la pulsation, ao, bo, @1, b1, a les amplitudes des 
ondes réfléchies et transmises respectivement dans les milieux 0,1 
pet 2. 

—_ Pour avoir les relations qui donnent toutes les inconnues, c’est- 
mà-dire les amplitudes des ondes b5, b;, a, a: et les angles 1,, & en 
… fonction des quantités connues &@5, do, No, 7, No, il faut écrire les 
équations de passage à travers les surfaces de séparation des différents 
. milieux. 

…. Sur les surfaces de séparation ces conditions doivent être remplies 
“quelles que soient la valeur du temps f et la valeur de x ; il s’ensuit 
que les coefficients de { et de x sont constants, c’est-à-dire que la 
pulsation w reste la même et que l’on a les relations de Descartes : 


19 SI In == 11) SIN M =: Sie. 


Les équations de passage utilisées expriment la continuité de la 
. composante, sur la surface de séparation, du vecteur champ élec- 
; _trique et du vecteur champ magnétique. Il faut examiner séparément 
» les cas de l’onde incidente polarisée dans l’un et l’autre des azimuts 
» principaux. 

Si le champ électrique est perpendiculaire au plan d'incidence : 


n. 

à 

1 RE 0; BE 0; E,—=#; FETE T 

À 

» le champ électrique reste continu à la traversée de chaque surface de 
3 


Le 
À séparation des milieux ainsi que = 
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Si le champ électrique est dans le plan d'incidence : 


n°? )Er 0H 
H,—0, H;—= 0, H, =; SANTE 


L' e, , LA 
le champ magnétique reste continu à la traversée de chaque surface N 
1 0H «0 
n° ds 


Dans les deux cas on obtient finalement les relations : 


. 


de séparation des milieux ainsi que 


Q 


” 


TR S . 


. di É 
—hrjns 5 cos 
RSR LE RARE ms 


a .. di 5 
. —hTjns — cos à 
LE 


1 + 170 


—srjn Ÿ cos à ain COS ê2 
a jai __U+rnii+re e 
FRS ARS 
—ATjn 7 coSu 

ù 1 r1r2e 
où r, et r, sont les facteurs de réflexion de Fresnel aux intersur- « 


faces o-1 et 1-2 : 


No COS 10 — M1 COS : Ni COS 4 — No COS Lo 
TI 7 cos à + 7m cos ü 21 m cos à + h2 COS à 
h 
Fa * le. 
M 7j COS lo — No COS à Na COS Li — N1 COS Le 
a = ee 


22 TN = 


ni COS to No COS à N2 CLS Li + Ni COS do 


Lu et À la longueur d'onde dans le vide de la radiation monochromatique - 
| considérée. : C2 
Ces relations permettent de calculer les amplitudes A et les chan- 
gements de phase A. Re 

} Pour passer des amplitudes aux intensités on utilise la rela- 


tion 1 nA?. C'est-à-dire que le facteur de réflexion R est égal au 


carré du module de ? et le changement de phase A, à l'argument du 
do l 


A 


même rapport; le facteur de transmission T est égal au produit du . 
N a n 4 DORE 
carré du module de à par le rapport des indices des milieux | 
COM er "6 
un extrêmes. # 
Si on inverse le sens de propagation de la lumière les valeurs des. 


‘ coefficients de Fresnel changent. Désignons ces nouvelles valeurs pa 
des lettres primées, on a : k 


Ÿ > = — T9 et Ta — ri. 

À Sr ais LE 
6 On vérifie facilement que le facteur de transmission est indépen 
: dant du sens de propagation de la lumière. à 
mes Pour appliquer ces formules au cas d’une lame mince absorbant 
eu) il faut admettre que la lame est homogène et qu’elle est limité P 
_ des faces planes et parallèles. Nous supposerons que le prem 
L L 
Ÿ 
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“ milieu est de l’air, le troisième milieu, support de la lame mince 
- absorbante, du verre; n; et n, sont réels ; l'indice du corps absorbant. 
- en lame mince est représenté symboliquement Par NV — ju, 
a ‘4 LE . .p . . . . - 

M étant l'indice de réfraction et x, l'indice d’extinction. 

É Les équations donnent en incidence normale, pour la réflexion: 
» dans l’air : 


4 


bp gite nn ie 
— À, — 
$ ; @o I + rirse — 10e —Jà 
» pour la réflexion dans le verre : 
| BL ju ntnerhienf 
b DO AE LE: I L rire Mèe—Jè 
: pour la transmission : 
1 k Ô .Ô ah 
En... RTE io 
1 DU rMEt-trin net, ee? 
J go ; 1 rime ièe—Jù 
» avec : 
La, f 
* en 70 7ù Ty EN Rs di d4 
LOVE UTÉ SE Pro ki, hrs hrs 


_ lame. 

3 Ces expressions permettent de calculer l’amplitude A et le change- 
. ment de phase À que subit une onde lumineuse en se réfléchissant 

D loment sur la lame à étudier ou en la traversant. Toutefois, ce 

que l’on mesure, c’est seulement la différence de phase + entre cette 

_ondeet celle qui passe à côté de la lame directement de l’air dans le 

- verre ou du verre dans l’air. On a les relations suivantes : 


me. d 
“ef tr = n + krno + 


Oyr = y 


da di 
o—= Ar + 270 For 27h 5 


et les équations deviennent, pour la réflexion dans l'air : 


1 ire — — 

HE 14 rire Môe—Jè 

pour la réflexion dans le verre : 

us. NE ANR PRIE Le TURC en need 

Lu ps 1+ rire —ôe—JÔ 

_ pour la transmission : 
1 ; y ô ô 

1e ces Far Ps 

e ?(1+ mi +rele e 


TR nIPE— | 
&— A.e 1 mire Me 


eJY(ri + m8 —Môe—fÿ) Ë 
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en posant : 
d, Ô 
Y= 47 ST, . 
Comme l’a fait récemment Schopper (5) on peut résoudre ces trois 
équations transcendantes par rapport aux inconnues 7; et di. On 


obtient : 


> R'+ Ts 
—h38 —Jù __ __ 
e_ "e /— ra(i + r9ŒR') 
; BRU — R'E + nBno — n11 — R')] 


AT RU ER — Gin mi ER] | 

La détermination par la méthode de Schopper des constantes opti- 
ques et de l'épaisseur de la lame exige donc la mesure des deux 
facteurs de réflexion, du facteur de transmission et des trois chan- 
gements de phase correspondants. 

Dans le cas des lames très minces on peut développer en série les 
fonctions exponentielles des équations ci-dessus. En négligeant les 
termes à la quatrième puissance on obtient les relations de Wolter (2). 


da noms R—R  1—R—T 1—-R—T 
FT ee TT OT TO SON RE 
np +n 
VÉ — xŸ — : 


Li R+R’ d \2 Tdi s ! 
Se TA tab ue — (no — 2} — (ave +) SRE (ni — n?) 


Si on connaissait l'épaisseur de la lame ces formules permettraient 


a \ te 


de calculer les constantes optiques : cependant il subsisterait une $ 


indétermination car il n’est pas possible de savoir quel est le signe de 
la racine qu'il faut prendre. 


On remarque qu’à ce degré d’approximation, les équations ne sont. 
plus indépendantes les unes des autres. Il existe la relation suivante - 


entre les intensités réfléchies et transmises. 
no(i —_—R —T)= no(1 = R—T). 


Lorsque cette identité est vérifiée, à la précision des mesures près, 


on ne peut plus déterminer les trois inconnues en utilisant uni ue= 


Lol dar 


Co 


ment les trois mesures d’intensité donnant R, R’ et T, il faut y joindre 


des mesures de phase. 


En négligeant les termes quadratiques, on arrive à deux identités 


pour les intensités et à deux identités pour les phases. On a alors - 


trop peu d'éléments indépendants pour déterminer les trois inconnues. 
Donc, dans le cas des lames absorbantes les plus minces 
peut pas déterminer séparément les indices et l'épaisseur. 


, on ne. 
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CHAPITRE II 


NOUVELLE MÉTHODE GRAPHIQUE DE DÉTERMINATION SIMULTANÉE 
DES CONSTANTES OPTIQUES 
ET DE L'ÉPAISSEUR DES LAMES MINCES ABSORBANTES 


“ Pour résoudre ce problème (4) nous avons tracé systématiquement 
“les courbes donnant, pour différentes valeurs possibles des indices de 
…_ réfraction et d'extinction, les variations des facteurs de réflexion dans 
l'air R et dans le verre R’, du facteur de transmission T et des chan- 

gements de phase à la réflexion correspondants À et A en fonction 


» ER d 
» de la quantité à —4ry, +. 


Partant de la valeur expérimentale de T, par exemple, on lit sur 


RR' 
0,5 
1 
123 
04 1,52 
ÿ 
L 1 129 2}: 
03 1,23 2 
152  Ôr c 
150 
Lt 5 é 02 
4 » 
100 123 
0,1 L 
1 15 2%: 
3 50 
1 15 2%; 
Mad 0,. Ci Détermination des constantes optiques 


et de l'épaisseur. 


“les courbes tracées pour diverses valeurs de v, et de x, les valeurs R, 
LR et à qui devraient théoriquement lui correspondre. On trace ensuite, 
‘en fonction de v, pour différentes valeurs de x,, ou en fonction de x 


2 


18 - \ D. MALÉ 


ti fee rie der Es 


pour différentes valeurs de v,, les réseaux de courbes donnant les 
variations de KR (fix. 24). 

On détermine sur ce graphique les valeurs de v, et de x, qui donnent 
un facteur de réflexion dans l'air R égal à la valeur trouvée expéri- 
mentalement. On obtient ainsi des couples de valeurs possibles pour. 
v, et x; correspondant à une valeur donnée du facteur de transmission. 
Cela permet de tracer la courbe reliant les valeurs de , et de »*4 
convenables (fig. 2b). £ 

On fait la même opération pour R’. On obtient une autre courbe. $ 
Le point d’intersection de ces deux courbes fournit le couple de M 
valeurs v, et x, satisfaisant à la fois aux valeurs de T, Ret R trou-. 
vées expérimentalement. Si 

Pour déterminer l'épaisseur on trace, en fonction de v, pour diffé- 
rentes valeurs de x, ou en fonction de x, pour différentes valeurs # 
de v,, les réseaux de courbes donnant les variations de ô. Par inter- « 
polation simple on trouve la valeur convenable de à ; on en déduit ds 
(fig. 2c). 

J'ai exposé ma nouvelle méthode en utilisant les mesures de R, 
R' et T. Il est évidemment possible de remplacer R, R' ou T par lun * 
des changements de phase à la réflexion normale. On a ainsi des 
vérifications et on peut contrôler la validité des hypothèses servant de 
base à la théorie des lames minces (lame homogène, limitée par 4 
deux surfaces planes et parallèles). 

Toutefois, comme nous l’avons vu, il est des cas où, pour la déter 
mination des constantes optiques et de l'épaisseur par cette méthode, 
un choix entre ces diverses grandeurs s’avère nécessaire parce que des « 
relations approchées apparaissent entre elles, ce qui les rend dépen-” 
dantes les unes des autres. En parüculier, lorsque les lames ont une | 
faible épaisseur, H. Wolter [2] a établi qu’il existe entre R, R' et! 
la relation : Ê 


ve D re di dE, 


no(t —R'—T)= noi —R—T). 


H. Wolter admet qe degré de précision des mesures cette relatio: 
x : 


est satisfaite lorsque 7 0,027. 

Pour déterminer le degré d’approximation de cette relation, j'e 
tracé les courbes donnant, pour différentes valeurs des constantes 
optiques, les variations, avec l’épaisseur de la lame, des deux mem 
de l'identité, en prenant ñno—1 et n° — 1,52. (Voir chap. IV, $ 5). ‘2 

Si on admet que, par suite des erreurs expérimentales, 
mesures de R, R’ et T sont faites avec une erreur absolue de be r 
de 0,005, on obtient, pour les épaisseurs limites au-dessous desqu les 
la relation de Wolter est pratiquement vérifiée, les valeurs don 
par le tableau suivant. (Les épaisseurs limites sont exprimées 
fraction de la longueur d'onde dans le vide de la radiation utili 
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Vi 
re) 
| = 52 0,5 I 2 
3 0,5 0,062 0,050 0,047 0,037 
3 I 0,062 0,037 0,041 0,037 
2 0,047 0,025 0,029 0,031 
Aa. oo 0,088 0,037 0,034 


1 
E- On constate qu'effectivement la relation de Wolter est toujours 
( Lg pe d : ; 

vérifiée pour les épaisseurs telles que . << 0,027: Mais, de plus, la 


E. 
… relation de Wolter peut très bien être aussi vérifiée pour des épais- 
: seurs beaucoup plus grandes. En particulier, pour v, —0,2 et x, —4 


… (constantes optiques voisines de celles de l'argent pour les radiations 


* du spectre visible) la relation est toujours vérifiée quelle que soit 
» l'épaisseur. D’une manière plus générale la relation de Wolter est 


À 
grand. 


Des mesures faites sur des lames d’argent pour les radiations du 
“spectre visible et sur des lames d’or pour les radiations de longueur 


"d'autant mieux vérifiée que le coefficient d'absorption k, =. est plus 


- d’onde supérieure à 5 500 À confirment cette conclusion. Dans ces 
“cas, pour déterminer simultanément les constantes optiques et 
l'épaisseur d'une lame, il faut utiliser une mesure de changement de 
phase. 

- Tout récemment, comme je l'ai déjà signalé, H. Schopper (5) a 
“mis au point une méthode intéressante utilisant à la fois six 
» mesures, trois mesures d'intensité et trois mesures de changement 
de phase. La nouvelle méthode que je viens d'exposer permet 
“d'arriver au même résultat avec trois mesures seulement, mais il faut 
… convenablement choisir ces mesures comme je viens de le montrer. 


CHAPITRE III 


7 


ÉTHODE GRAPHIQUE DE CALCUL DES FACTEURS DE RÉFLEXION 
4 ET DE TRANSMISSION 


ô 
.# 
M 


ci 


… Pour appliquer cette nouvelle méthode de détermination simultanée 
des constantes optiques et de l'épaisseur des lames minces absor- 
_ bantes, il est indispensable de calculer un très grand nombre de 
valeurs des facteurs de réflexion et de transmission. Pour opérer 


dement nous avons utilisé des procédés graphiques de calcul (6). 
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Tout d’abord, pour calculer les coefficients de réflexion de Fres- 
nel aux intersurfaces, nous posons : 


d'où pour r; la construction sui- 
vante (fig. 3). Dans le plan de la 


variable complexe on marque les points A(+ 1), B(— r), et (2) ,et 
l’on obtient : 


Les lieux des points du plan tels que p, et x, soient constants sont # 
des circonférences. Les deux familles de circonférences sont orthogo- » 


nales (fig. 4). En portant sur cet abaque le point I de coordonnées = 
0 


i 
À 
‘19 
è 

: 

F] 

ï 

É 
1 
£ 


LS 
ue 
ES 


> 
ZA 


: 
Poe pl 


Fig. 4. — Principe de l’abaque pour la détermination 
des coefficients de réflexion de Fresnel en incidence normale. 
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221 . ° re 5 
et , on obtient immédiatement, par simple lecture p4 et x. On opère 
de même pour 72. 


Pour déterminer ensuite le facteur de réflexion de la lame nous 


posons : 
bo I a+ RCE I 
— — — — == 8 
uo Tia T Le So ri Pe/ 
Le + e—"i0e—] 


ri I He TD 
N(:), (=), E(— e kôe J9) 
et l’on obtient (fig. 5) : 
FN RS 
RS 6 — ED, EN. 
ED 
À On en déduit : 
R=—(>) et A, — 0 — au. 


, Quand à varie, en même temps que l'épaisseur de la lame, le 
point E décrit une spirale loga- 


rithmique (7). Si l’on inverse le sens X,=3V,=35 

de propagation de la lumière le 

point D reste fixe, mais le point N 
- vient en N’ en se rapprochant de 
la spirale logarithmique; N et N' 
- sont les images de deux nombres 
- complexes inverses l’un de l’autre. 
- On peut déterminer aussi, à 
. l’aide de ce graphique, le facteur de 
transmission. En effet, on peut 
écrire : 


L LL ÈT 
4 NT Re 
L 2% sa / 


[a valeur de la constante K est cal- Fig. 5. — Détermination 


d 


+ hn 


 culée en prenant la valeur connue graphique de R, R’, T, A et 4”. 
» T—0,958 correspondant à à — 0. 

4 A6 RS 
4 Le changement de phaserelatif s’obtienten mesurant l’angle DS, DE, 
Brona : 

k. 

D" ES ô d PE — d 
g—— DS, DE—: + 20% —=— DS, DE + 2m(n0— vi) . 

4 

‘2 

ii 

Le: 

# 


nc Ar 
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À En prenant OS — 10 cm., l'erreur possible est. de l’ordre de quel- 
ques unités de la troisième décimale pour R, RL et de quelques 
grades pour les changements de phase. Ceci est de l’ordre de gran- 
deur des erreurs de mesure. : 


f 


4 | 
? 
Ë 
£ 
£ 
È 


CHAPITRE IV 


ÉTUDE DES PROPRIÉTÉS OPTIQUES 
DES LAMES MINCES ABSORBANTES 


“ Les variations des diverses grandeurs mesurables avec l'épaisseur 
* de la lame sont très difficiles à analyser au moyen des formules, car 
l'épaisseur intervient à la fois dans des lignes trigonométriques et 
dans des exponentielles. Pour les étudier, il faut tracer les courbes # 
représentatives. Éa méthode graphique exposée ci-dessus permet de. 


ù 


le faire rapidement. “ 
Les figures 6 à 9 donnent, sous forme de réseaux, les variations” 
des facteurs de réflexion R et R’, du facteur de transmission T, et des 
changements de phase par réflexion 4 et A’ pour différentes valeurs. 
des indices de réfraction et d’extinction de la lame, en supposant le 
dépôt effectué sur un support en crown léger d'indice n3= 1,52, le 
premier milieu étant de l’air (n,—1). Les changements de phase À, 4 
sont exprimés en grades ; le signe + indique une avance, le signe —. 
1 un retard ; il s’agit des différences de phase entre l’onde réfléchie suru 
LA la lame et l’onde réfléchie sur l’intersurface air-verre ou verre-air, 
41e l'épaisseur de la lame étant nulle, c’est-à-dire que l’on a : 


\ 
DR". NE Er Bt IE EE 
" 


L'examen de ces réseaux de courbes permet de mettre en éviden 
toutes les propriétés optiques, si curieuses parfois, des lames mince 


3 propriétés que je vais résumer rapidement. 
# | | 

"us ire 3 - F FPE 
3 $ 1. Facteurs de réflexion. — Lorsque le coefficient d’absorpti n 
7 kb est petit (nettement inférieur à 1) les courbes donnan 
ve G = ee Rom se NS ñ 
|: , ‘variations des facteurs de réflexion présentent des ondula 
_ (par exemple pour x —0,5 et y —/#). À mesure que X;, croît les. 
À À ondulations disparaissent progressivement ; il subsiste un max 
L PRESS 
A 
v', 
me 
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mum qui disparaît pour les fortes valeurs de 4. Ce maximum dn 
4 sn de réflexion est obtenu pour une épaisseur inférieure au quart 
… de la longueur d'onde dans la lame, l'écart étant d'autant plus impor- 
…_ tant que ki est plus grand. De plus, le facteur de réflexion dans le 
» verre présente, lorsque k; n’est pas trop grand, un minimum plus ou 

moins bien marqué, En effet, sur le graphique, N'est près de la spi- 

rale logarithmique ; ce minimum est nul lorsque N'est sur la spirale 
L (par exemple pour x =#4 et v;, —/4). La condition pour avoir un 
… minimum nul est : 


S 

J 

Û Fri 

L rer pu 


2 Ce minimum prévu par le calcul pour le platine par F. Kaempf (8) 
| _ a été observé effectivement pour la première fois par P. Rouard (9) 
pour l'or et l’argent déposés par projection cathodique. 

4 Le facteur de réflexion dans le verre R’ est généralement plus petit 
4 que le facteur de réflexion dans l'air; mais il peut-être supérieur. 
; Ceci se produit lorsque ps, est plus grand que #1, c'est-à-dire lorsque 
> x et y, sont assez petits (par exemple pour x; —0,5 et v, — 0,2). Ce 
4 chevauchement des courbes donnant R et R’ a été observé par 
F. Goos (10) avec l’argent déposé sur de la silice amorphe pour 


… 1—3 660 À. Il a été expliqué pour la première fois par P. Rouard et 
AM Perrot (11). 


… $ 2. Changements de phase par réflexion. — Ces phénomènes inté- 
ressent en particulier les métrologistes. En effet, ils influent sur la 
longueur optique des étalons interférentiels. 

Le changement de phase relatif A par réflexion dans l’air est tou- 
“ jours un retard pour les fortes épaisseurs. Pour les faibles valeurs 
du coefficient d’absorption k, on observe d’abord pour les faibles 
» épaisseurs une avance qui lorsque l'épaisseur croît passe par un 
» maximum, décroît et s’annule ; puis on observe un retard qui passe 
D par un maximum peu marqué (par exemple pour x — 2 et =}: 
- Pour les fortes valeurs du coefficient d'absorption X, on a un retard, 
. croissant avec l'épaisseur. 

“ Les constantes optiques variant avec la longueur d'onde ces chan- 
” gements de phase varient aussi. Les variations sont complexes et il 
… est difficile, sinon impossible, de tracer une courbe continue donnant 
U. - les variations du changement de phase avec la longueur d'onde pour 
*_ une épaisseur de lame donnée, surtout si cette épaisseur est très 
faible. Il est donc prudent, dans l’application de la méthode des coïn-. 
* cidences, avec l'interféromètre de Pérot-Fabry par exemple, de 
” mesurer les changements de phase pour chaque radiation utilisée. 

- … Le changement de phase A’ par réflexion normale dans le verre est, 


24 


Fig. 6. — Varia- 
tions de R, R', 
T pour —0,2et 
41—=0,9—1—2 
— 4. (R' en traits 
discontinus). 


Fig. 7. — Varia- 
tions de R, R', 
Tpour v —="#4 et 
X1 =0—0,5—1 
— 2 — 4. (R' en 
traits disconti- 
nus). 
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Fig. 8. — Varia- 
tions de A, A’ pour 
D — 


0,5 — 1 —2—/. 
(A' en traits dis- 
contius). 


Fig. 9. — Varia- 
tions de À, A'pour 
Vi 0iêt 41 = 0 
— 0,5—1—2— 4. 
(A' en traits dis- 
continus). 


Lu 3e "Sud 


tion #, est très petit (nécessairement inférieur à 1), la courbe don- 
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soit une avance, si N'est du côté convexe de la spirale logarithmique,, 
soit un retard, si N’ est du côté concave, avec un maximum QUI 
n'est pas toujours nettement marqué (Par exemple pour x; jp 4, 
A’ est positif et pour x4—2, w —=#, AË est. 
négatif). : 

Lorsque N’ est très près de la spirale loga 
rithmique on obtient, pour les faibles épais-. 
seurs, une variation extrêmement rapide du 
changement de phase, le saut de phase étant 
alors voisin de 27. Ceci correspond évidem= 
ment aux valeurs de x, et v, donnant un, 
minimum presque nul du facteur de réflexion 
dans le verre. On voit donc que, lorsque pour 
une faible variation des constantes optiques! 
N' traverse la spirale logarithmique, le chan 
gement de phase passe du retard à l’avance 
avec un saut de phase de 27. Ce phénomène 
a été observé et interprété pour la premières 
fois par P. Rouard (12). Il est nettement mis. 
en évidence en traçant, pour une épaisseur 
donnée, assez faible, les variations de A’ en 
fonction de v; pour différentes valeurs de x. 


Fig. 10. — Varia- 2 


. à I 

tions de A’ et R’ Par exemple, pour; =, on observe un 

en fonction de », <a: 
saut de phase de 2x pour x4—=2, w—2# 

pour x = 0 — 0,5 


RACLETTE et pour x —3,  —3,2 (fig. 10). On remar: 
que aussi que cette épaisseur correspond à 
un facteur de réflexion nul pourx =2 € 

pour "y — 2,4. L'existence de ce saut de phase de 2x a permis 
P. Rouard (g) d'expliquer les résultats apparemment contradic- 
toires d’un certain nombre d’auteurs. 


$ 3. Facteur de transmission. — Lorsque le coefficient d’absorp-| 


nant les variations du facteur de transmission avec l'épaisseur de l& 
lame présente des ondulations, comme les courbes donnant les fa 
teurs de réflexion (par exemple pour y —4, x —0,5o). Ces ondi 
tions ont effectivement été observées pour les dépôts d'oxydes métal. 
liques par un certain nombre d'auteurs et en particulier pa 
M. Perrot (13), pour l’oxyde de chrome et par P. Cotton (14) pour 
silicium. Le ENS 

. À mesure que le coefficient d'absorption X, augmente, les ond 
tions disparaissent. Il faut bien remarquer que la décroissance du 
facteur de transmission quand l'épaisseur de la lame croît ne suit p S 
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- une loi exponentielle ; cependant cette loi est pratiquement vérifiée 
- pour les lames suffisamment épaisses ayant des facteurs de transmis- 
sion faibles. Par suite, sauf dans le cas des lames épaisses, on ne 
… peut pas utiliser les mesures de transparence pour déterminer l’épais- 
. seur des lames absorbantes les plus minces (ce que l’on fait quelque- 
… fois) surtout quand l'indice d'extinction est petit. 

; 


-$ 4. Changement de phase par transmission. — L'analyse des varia- 
tions du changement de phase par transmission est plus simple que 


Fig. 11. — Variations de 


HAMet de 1,52 À pour 


Dino 2 el x — 1 — 2 
— 4. (A’ en traits dis- 
continus). 


(0) 005 01d/Am 


l'analyse des changements de phase par réflexion. Les courbes cor- 
respondantes n’ont pas été tracées. K. ! 

” La connaissance du déphasage par transmission est nécessaire dans 
4 à 2 Le , ’ 

Ta méthode du contraste de phase. Ce qui nous A on le 
k nu J , E Ê ! e ? ul 
 déphasage relatif 4, différence de phase entre la partie is : q 

_ traverse la lame et la partie de l’onde qui passe en dehors le la lame. 
_ Pour des lames épaisses, lorsque le facteur de transmission décroit 
_exponentiellement, le déphasage par transmission est une fonction 
linéaire de l’épaisseur. 2e ANAL OUR 
Sin <n, on a une avance de phase quelle que soit l'épaisseur ; 


2% 0 
1 


“ 
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v,>>7 on a une avance de phase pour les faibles épaisseurs, puis un 
retard pour les épaisseurs suffisamment grandes. 


$ 5. Facteurs d'absorption. — On désigne par A—1—R—T le 


facteur d’absorption de la lame lorsque la lumière vient du côté air et 
par A'—1—R'—T le facteur d'absorption lorsque la lumière vient 
du côté verre. ch 

Les figures 11 et 12 donnent, pour différentes valeurs des constantes 


A o1 02 03 04 “05d/Am 


Fig. 12. — Variations de A’ et de 1,52 A 
pour » — 4 et y — 0,5 — 1 —2—4. (A! en traits discontinus). 


pfisz.s 


optiques, les variations, avec l’épaisseur de la lame, du facteur d’ab=« 


sorption A’ et du produit n,A pour n:— 1,52 et n—=1. 


Lorsque le coefficient d'absorption Li est petit, les courbes 


donnant les variations des facteurs d'absorption présentent une suc-" 
cession de maxima et de minima. Deux maxima et deux minima 


. “ , . . , k im 
successifs correspondent à des épaisseurs différant entre elles de ., 


LA 
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Pour les faibles épaisseurs on observe un premier maximum relatif 
de valeur moins grande. 

Lorsque k, est grand les ondulations disparaissent. 

Nous constatons que l'identité de Wolter A'— 1,52 À est toujours 
vérifiée pour les faibles épaisseurs. Elle est pratiquement vérifiée 
quelle que soit l'épaisseur lorsque le coefficient d'absorption k; est 

- très grand. 


CHAPITRE V 


EXPLICATION THÉORIQUE DES VARIATIONS 
DES CONSTANTES OPTIQUES AVEC L’ÉPAISSEUR DE LA LAME 


Toutes les propriétés optiques des lames minces absorbantes et en 
“particulier le saut de phase de 27 peuvent donc s'expliquer à partir 
“de la théorie électromagnétique de la lumière si l’on suppose que les 
constantes opliques varient avec l'épaisseur de la lame. 

- Ona souvent expliqué ces variations des constantes optiques en sup- 
. posant une altération de la substance. IL paraît plus simple et plus 

naturel de faire intervenir la structure lacunaire de ces lames minces. 

On a constaté, en effet, au moyen du microscope électronique que les 
- lames métalliques très minces sont constituées par des microcristallites 
- séparés les uns des autres {15). Par diffraction électronique on a 
* constaté de plus que le réseau cristallin des suspensions métalliques 
“colloïdales est le même que celui du métal compact (16). On en déduit 
- généralement l'égalité des constantes optiques des microcristallites 
et du métal massif; mais ce fait n’est pas certain car, les dimensions 
* des cristallites étant du même ordre de grandeur que le libre parcours 
-des électrons de conduction dans le métal, la conductibilité et l’ab- 
sorption doivent être plus faibles. 

L'’onde électromagnétique incidente polarise les microcristallites. 


| _ 
Les microcristallites polarisés produisent un champ supplémentaire E 
“qui se compose avec le champ de l’onde incidente E. Pour pouvoir 


calculer ce champ supplémentaire F”, J. C. Maxwell-Garnett (17) 
_ suppose que les microcristallites sont sphériques et sont distribués 
suivant les trois dimensions. Il suppose de plus que si l'on tracé 
autour d’un microcristallite une sphère de rayon assez grand par 
rapport à la distance moyenne des microcristallites, mais petit par 
rapport aux dimensions du milieu, les actions des microcristallites 
contenus dans celte sphère sur le microcristallite situé en son centre 
'admettent une résultante nulle. Dans ces conditions le calcul du champ 


du champ F et au nombre N de microcristallites dans l’unité de: 


LUCE — Ja l'indice de la lame, par g le taux de remplissage (volur 


_phique (18). 
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TT? 
supplémentaire donne : E l, 1 étant le moment électrique de 


l’unité de volume du milieu. CCR microcristallite subit en son. 
centre l'influence d’un champ intérieur : 


FN EN PE 


C’est sous l'influence de ce champ que les charges électriques des: 
atomes (électrons liés, électrons libres) vont se mouvoir et commu 


niquer au res un moment électrique I proportionnel à] intensité 


volume : 


— e 
1— ÆN 
Nous avons d’autre part : 
=> > > 
E + 4rl=:b 
d’où 
RÉEL HAMRESÈUE 
= Tr E et == : E. 


En Drpae TetF ‘ par ces valeurs dans l'expression de Ten fonc 


tion de F on trouve la formule de Clausius-Mosotti 


qui exprime que la quantité —— Re est proportionnelle à la densité | 4 


du milieu. ; $ 


tique de la lumière, on obtient la relation de Lorentz-Lorenz 


R—II 2 re 
map — 0 G étant une co te. 


En représentant par n —v— jx l'indice du corps compact, : 


réel occupé par le métal dans l’unité de volume du dépôt) la reltsole 
ci-dessus permet d'écrire : 


EL m— 1 
na Ta 
ER pt 
d’où : 
PET En Le __ni—i IE 
CAT ArT FT np: 


Pour déterminer rapidement les variations des constantes opt 
avec l'épaisseur de la lame, nous avons utilisé un procédé 


\ 


N— 


qe po Eu dE AR CSC nates do 
Ve De ; ÿ Se ' 


” 


Ï 74 ÿ } "a Ù 
4 4 \ 


ortons dans le plan de la variable cie les points N(— - x) | 


D. : et + Q(), on obtient (fig. 13). 
RU RON 
\=(/8 6 et 


y, —N cos à et y IN Sin 0. 


LR y=1 


Fig. 13. 


( qui ne peut ral satisfaite que si x>>v, on a un Mere. 
et pour x. Le maximum de », correspond toujours à une. 
de g inférieure à celle qui donne le maximum de x. Les 
es de la figure 14 montrent, par one les résultats obtenus. 
D cuis 1,2; 4. 


Ta O0 0? 04 06 08 1q * 


Be. 1 He — ne de »1 et x1 en fonction de ré 


> 


7 oo DE etr—0—1—2—4. 
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A An, 44 Q 
Les hypothèses faites pour le calcul du champ E’ dû à la polarisa- 
tion du milieu (forme sphérique des microcristallites, distribution 
suivant les trois dimensions) ne sont probablement jamais vérifiées, 


surtout dans le cas des lames très minces. Les courbes tracées ont 
donc surtout une valeur qualitative. 


—+ 
Dans le cas des lames minces l'intensité du champ E’ depend de la 


=> . - 
direction du champ E : d’où l’anisotropie des lames. 


. DEUXIÈME PARTIE 


MÉTHODES ET APPAREILS UTILISÉS 


CHAPITRE VI 


APPAREIL DE VAPORISATION THERMIQUE 


Les dépôts sont obtenus par évaporation thermique sur l’une des 


faces d'une lame prismatique de verre de forme carrée de 45 mm de 


côté, d'angle 3° et ayant : mm d’épaisseur du côté de l’arête. 


L'appareil de vaporisation dans le vide (fig. 15) utilise un groupe * 


de pompage constitué par une pompe préliminaire à palettes à un 
étage et par une pompe à diffusion à vapeur d'huile à trois étages, 
avec canalisations et vannes métalliques. Ce groupe de pompage fait 
le vide dans une cloche en verre de 30 cm de diamètre et de 30 cm 
de hauteur, qui repose sur une platine en acier par l'intermédiaire 
d'un joint de caoutchouc synthétique de 3 mm d'épaisseur. L’aspi- 
ration se fait par uue ouverture de 12 cm de diamètre ce qui permet 
d'obtenir rapidement le vide nécessaire(pression de l’ordre de 10° mm 
de mercure). 


Le corps à vaporiser est placé dans un creuset formé par un ruban 


de tantale ou de molybdène de o,1 mm d’épaisseur plié en forme de 
gouttière. Ce creuset est chauffé par le passage d'un courant électrique 


fourni par un transformateur abaisseur de tension (primaire 110 volts, " 


secondaire 5 volts, 100 ampères); l'intensité du courant est réglé par 


un auto-transformateur alimentant le primaire du transformateur - 


abaisseur de tension. 
La face à recouvrir de la lame prismatique de verre se trouve placée 


à 20 cm au-dessus du creuset. On obtient ainsi, à grande distance, ” 


une projection d'épaisseur uniforme. 
Un disque de 16 cm de diamètre, genre disque de Talbot (fig. 15) 
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tournant sous le prisme à moins de 1 mm de sa face inférieure 
permet d'obtenir simultanément sur cette dernière 5 couches de 8 mm 
de largeur avec des masses de dépôt par em? variant en progression 
arithmétique. Un recouvre en même temps une lamelle couvre-objet 
de microscope et, par pesées à la microbalance, avant et après la 
projection, on obtient la masse du dépôt et par suite sa masse maxi- 
mum par cm?°. 


HE c 
77777774 Ds 7 
RTi 


0 
‘w 


Fig. 15. — Appareil de vaporisation : platine et disque de Talbot. 


Le disque de Talbot est entraîné par un moteur asynchrone mono- 
- phasé à champ tournant, à pôles auxiliaires, avec démarrage par 
capacité. L’induit en cage d’écureuil, de 39 mm de diamètre, tourne 
- dans le vide sous la platine dans un tube en verre. L’inducteur est 


. dans l’air. Le réglage de la vitesse se fait au moyen d’un auto-trans- 


ne" be.74 te 


née 


. formateur. 

- Une électrode en aluminium en forme de couronne, placée à 4 cm 
4 sous la lame prismatique et portée à une tension redressée de 
# 2 500 volts, sert au nettoyage ionique du support prismatique par 
À l’effluve, dans le vide primaire. 

Un écran escamotable permet de masquer la lame pendant le 
1 dégazage du creuset avant la projection. 

» / Grâce à cette façon de procéder on obtient sur la même lame pris- 
* matique cinq couches minces d’épaisseurs différentes ayant toutes été 


nt À 


| préparées strictement dans les mêmes conditions ce qui est essentiel 
3 pour avoir des résultats cohérents. 


L Ann. de Phys., 12° Série, t. 9 (Janvier-Février 1954). 3 


dci 
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CHAPITRE VII È 


SPECTROPHOTOMÈTRE PHOTOËLECTRIQUE 


ne de 


Pour la mesure des facteurs de réflexion et du facteur de transmis- 
sion des lames des corps déposés on utilise un spectrophotomètre | 
photoélectrique. Cet appareil est essentiellement constitué par up. 
monochromateur à prisme, une cellule photoélectrique à vide et un 
amplificateur à courant continu. L'’intensité du courant fourni par ce 
dernier est mesurée au moyen d’un galvanomètre. 


1) Montage optique (fig. 16). — La source lumineuse S est une 
lampe à ruban de tungstène (10 volts-15 ampères) alimentée à inten- 


4 
1 
HA 
ni 
L | 


Fig. 16. — Montage optique. Distances focales des lentilles : 
Pool lé == s0otcmésils, du Lr— 50 cm, 


sité constante par une batterie d’accumulateurs (40 volts-400 ampères- … 
heure) avec dans le circuit trois lampes régulatrices fer-hydrogène / 
(15-45 volts-5 ampères) en parallèle. #$ 

On projette l’image du ruban de tungstène de la lampe sur la fente 
d'entrée F, d’un monochromateur à prisme, à l’aide d’un condenseur | 
formé de deux lentilles achromatiques L: et L:. À la sortie du mono- É 
chromateur le faisceau est concentré sur la lame étudiée par la len-_ 
tille Ls, puis vient éclairer un verre dépoli placé dans le plan focal. 
de la lentille L4 devant la cellule photoélectrique. Un diaphragme 
rectangulaire D (6 mm X 12 mm) placé dans le plan focal de la 
lentille L; délimite le faisceau et on amène l’image rectangulaire de : 
ce diaphragme sur un diaphragme circulaire D' (diamètre 20 mm} 
placé contre le verre dépoli. A 


La lame prismatique de verre supportant le dépôt à étudier. 
ES 


"F1 
est | 
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placée, son arête étant verticale, sur une plate-forme à vis calantes, 
mobile autour d’un axe vertical. La lentille L,, le verre dépoli et la 
cellule photoélectrique sont portés par un bras, de 8o cm de lon- 
gueur, mobile autour du même axe que la plate-forme. On peut ainsi 
étudier la lame pour une incidence quelconque aussi bien par 
réflexion que par transmission. 
La répartition de la lumière dans le faisceau pouvant être irrégu- 
- lière, et la sensibilité de la cellule étant localement variable, il est 


» d'éclairer la cellule par de la lumière diffusée car, lorsqu'on opère 
… par réflexion le faisteau tourne de 180° par rapport à l’axe de la 
cellule. 
”… Par autocollimation on place très exactement le diaphragme D’ 
… supportant le verre dépoli dans le plan focal de la lentille L;. Ainsi, 
… l'étendue du faisceau tombant sur le verre dépoli ne varie pas quand 
… on interpose la lame prismatique sur son trajet aussi bien quand on 
opère par transmission que par réflexion, sans qu'il soit nécessaire 
de placer exactement la face de la lame prismatique portant le dépôt 
… sur l’axe de rotation de la plate-forme, ni de former exactement 
% l’image de la fente F;, sur cette face. 
…. La cellule photoélectrique est une cellule à vide au cæsium. Ce 
… type de cellule ayant un maximum de sensibilité marqué dans le 


tes A in 


rouge vers 8000 À on arrête la lumière rouge qui pourrait être 
… diffusée au moyen d’un filtre constitué par une cuve C contenant une 
- solution aqueuse de sulfate de cuivre. 


…. 2) Amplificateur. — Le courant photoélectrique très faible fourni 
. par la cellule fait varier le potentiel de la grille de commande d’une 
lampe électromètre double bigrille E; Mazda, montée en pont (Hg. 17). 
Les deux éléments bigrilles n'étant pas absolument identiques il 
reste un équilibrage à faire. Autour du point de fonctionnement de 
4 chaque section de la lampe, on peut remplacer la portion de caracté- 
“ristique de plaque (intensité du courant-plaque { en fonction du 
potentiel de plaque v) par la tangente à la courbe en ce point. Nous 
“écrivons l’équation de cette dernière sous la forme : 


= 


p 


“où e représente l’abscisse à laquelle la tangente coupe l'axe des vet p 
“représente la résistance intérieure de la lampe au point de fonctionne- 
ment. Les équations d'équilibre du pont s’écrivent : 
er + pi = 0 + pa: 

R: = Rssbs 


# LA La 
"nécessaire, pour la mesure correcte des facteurs de réflexion, 
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Pour que cet équilibre soit indépendant des valeurs des intensités : 
des courants é, et &, c’est-à-dire indépendant des variations des ten- 
sions des sources d’alimentation, il faut remplir deux conditions : 


li — €» 
et : 
ps Ra 
pe Re : 


On prend R; —R2, on doit avoir alors p4 — pe. 43 
Pour réaliser cette condition : p; —92 on place en série dans le cir- 


tro +4 +12 +16volts 
Fig. 17. — Schéma de montage de l’amplificateur. ? 
Ri = Ra = 10 000 Q, R;3—= 10000 Q réglable, R, — 20 000 Q potentio-" 
mètre, Rs—=50000 Q, R,—/4000 &, R;—R;—200 0, Rj—=2000 
potentiomètre, Rio — 2 X 109 Q. : 
G : galvanomètre sensibilité 3,5 X 10-° A/mm à 1 m, période 3 s," 
résistance intérieure 80 Q, résistance critique 1 000 Q. 


cuit-plaque de la partie de la lampe ayant la plus faible résistance» 
intérieure une résistance réglable R;. Pour faire le réglage on met ” 
en série avec la source donnant la tension plaque le secondaire d'un 
transformateur fournissant une tension alternative sinusoïdale de” 
quelques volts, puis on introduit sur la diagonale de mesure du pont, È 
à la place du galvanomètre, l’amplificateur alternatif d’un oscillos-" 
cope cathodique et on règle le spot à l'amplitude minimum en agis- 
sant sur R3. 

Pour réaliser la condition : e, —e:, on metle galvanomètre en place 
et on annule le courant qui le traverse en agissant sur le potentio-« 
mètre R,, dont le curseur est relié à une des grilles de commande 
convenablement choisies. | É - 

Pour augmenter la stabilité du montage on utilise la polarisation 
automatique de la cathode par la résistance R4. Le courant de polari-. 


DÉTERMINATION SIMULTANÉE DES CONSTANTES OPTIQUES 37 


sation est la somme des courants-plaques et du courant de la grille 

accélératrice. Une variation de ce courant de polarisation résultant 
d’une variation des tensions d'alimentation de la lampe modifie la 
tension de polarisation de façon qu'elle tende à atténuer le déséqui- 
libre du pont produit par la variation des tensions d’alimentation, 

La lampe électromètre, supportant la résistance R;5, est placée 
sous double blindage. La résistance R;, est constituée par un dépôt 
d'argent sur un tube de verre et elle est placée dans le vide. La cellule 
photoélectrique est également placée sous double blindage. La liaison 
avec la lampe électromètre se fait par un long cable blindé isolé au 
polythène. Toutes les résistances sont des résistances bobinées. Elles 
sont rassemblées dans une boîte métallique. Les liaisons avec la 
lampe électromètre, les batteries d'accumulateurs et le galvanomètre 
se font par des câbles blindés ordinaires. 

On emploie pour le chauffage un élément d’accumulateur au plomb 
de forte capacité (100 ampères-heure). Les autres tensions sont don- 
nées par une batterie d’accumulateurs au plomb de faible capacité 
(2 ampères-heure). 

Les connexions sont soudées, principalement les connexions du 
circuit de chauffage du filament de la lampe électromètre. 

- La lecture des déviations du galvanomètre se fait sur une échelle 

de : m de longueur placée à 5 m du galvanomètre. Les déviations 

sont proporlionnelles aux flux lumineux à 1 ou > millièmes près. Les 

» erreurs de mesure des rapports des flux transmis ou réfléchis par la 
lame étudiée au flux incident sont de l’ordre de quelques unités de la 
troisième décimale. 


CHAPITRE VIII 


DÉTERMINATION DES FACTEURS DE RÉFLEXION 
ET DU FACTEUR DE TRANSMISSION D’UNE LAME 


“_ Les corps étudiés sont déposés sur l’une des faces d’une lame pris- 
* matique de verre. Cette forme prismatique du support de la lame 


j 

* En utilisant le spectrophotomètre photoélectrique précédemment 
décrit, on mesure, en valeurs relatives, le flux incident ;, le flux 
transmis Pr, le flux réfléchi sur la lame mince dans l'air P, et le flux 
réfléchi sur la lame mince dans le verre ®, (fig. 18a et b). De ces 
résultats de mesure des flux on déduit le facteur de transmission T et 
» les facteurs de réflexion R, K' de la lame du corps étudié. On a en 
effet les relations : 


Pr 


L'ér ss fe 


“ 


D ORERL tp UE 


v 


L'ice 
Æ à 
x 


ne dépasse pas 5 unités de la troisième décimale. Le facteur de 
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Pour le flux transmis : f 
Dr = T(i — R;)(1 — Ao)dr | 
d’où : t 
Pa I LU 
DT Em UNITÉS È 
(en appelant R, le facteur de réflexion du verre nu et A, le facteur « 
d'absorption du support en verre de la lame mince). ‘ 
Pour le flux réfléchi dans l’air : i 
! 


‘ PE 
Di— RD, d'où : R=—ZT ; 
I 
Pour le flux réfléchi dans le verre : 
D, — R'(r EE 1546 == A5) ®r 
d'où : 


R’ I 


EE 
Re D, (1—Ro) (1 — Av). 


Pour calculer la quantité(1 —'R,).(1 — A,) on opère sur le support. 
prismatique nu (fig. 18c). On mesure en valeurs relatives, les flux 
réfléchis sur les deux faces D}, et Pr. On a les relations : 


Pa Rob 
Pr Ro — R;) (1 — A) Pr 
d’où : é 
En 
(1 —R,;}(1 — A, ET ‘ 
R2 


®Ÿ: ®: | 
PR Dr 
r > 
a b UC k 
Fig. 18 a-b-c. — Mesure des facteurs de réflexion {à 


et du facteur de transmission. 


1 


Le facteur de réflexion dans l’air est déterminé avec une erreur qui 
réflexion dans le verre et le facteur de transmission, à cause des cor- - 
rections à faire, sont déterminés avec une erreur qui peut être plus 
forte, mais qui ne dépasse pas cependant une unité de la seconde - 
décimale, même pour les fortes valeurs de ces facteurs. E 


AT 
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TROISIÈME PARTIE 


RÉSULTATS 


CHAPITRE IX 


ARGENT CATHODIQUE 


H. Murmann a déterminé, au moyen d’une méthode graphique [19}, 
les constantes optiques de lames minces d'argent préparées par 
F. Goos et dont ce dernier auteur avait mesuré les facteurs de réflexion 
et de transmission (10). Ces lames minces d'argent étaient déposées par 
pulvérisation cathodique sur un prisme de très petit angle (2 à 30) en 
silice amorphe. Les facteurs de réflexion dans l’air R et dans le sup- 
port R' ainsi que le facteur de transmission T étaient mesurés en 
incidence normale. 

Pour déterminer les constantes optiques de ces lames, Murmann 
admettait comme épaisseurs celles que Goos avait obtenues par pesées 
én supposant que la densité du dépôt était égale à celle du métal 
massif. Cette façon de procéder conduit, comme je le montrerai plus 
… loin, à des erreurs importantes à la fois sur l’épaisseur et sur les 
| * constantes optiques. 

De plus, la méthode de Murmann donne deux couples de valeurs 
pour les indices, l’un correspondant à un coefficient d'absorption 


F- 


! 
Le 


ki = == plus petit que 1 et l’autre à , >> 1. Pour l’argentet les radia- 


. tions du spectre visible Murmann et ensuite K. Krautkrämer [20] ont 
: choisi 4, >1. Pour les lames les plus minces c’est à mon avis la 
» mauvaise solution. En effet, pour les radiations visibles, les courbes 
expérimentales donnant, en fonction de l'épaisseur, la variation du 
» facteur de transmission passent par un maximum très marqué pour 
… les faibles épaisseurs et par suite, nécessairement, }, est alors < 1. 
Ceci est d’ailleurs conforme à ce que j'ai prévu théoriquement au 
chapitre V : quand l'épaisseur diminue, y, et x passent par un maxi- 
 mum, puis v, tend vers 1 et x, tend vers 0. 
Toutes les déterminations des constantes optiques des lames min- 
. ces d'argent faites jusqu'à présent sont à mon avis erronées, pour 
» Les raisons que je viens d'exposer. J'ai donc repris les valeurs de R, R 
… et T obtenues expérimentalement par Goos et j'ai refait les calculs par 
ma nouvelle méthode de détermination simultanée des constantes opti- 
_ ques et de l'épaisseur pour les radiations de longueur d'onde 2 653 A 


_ et 3020 À. (Pour l’argentet les radiations du spectre visible une 
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mesure de changement de phase est indispensable pour déterminer 
simultanément les constantes optiques et l'épaisseur, comme je l'ai 
exposé au chapitre Il). 

D'autre part, j'ai, au moyen de la relation de Wolter, vérifié à 
partir de quelle épaisseur limite on avait le droit d'appliquer cette 
nouvelle méthode en utilisant uniquement les valeurs de R, R7etèle 

Les tableaux J et II résument l’ensemble des résultats obtenus par 
Goos, par Murmann et par moi-même pour les radiations de longueur 
d'onde 2 653 À et 3020 À. Dans ces tableaux on trouvera : 

— dans la colonne 1, les épaisseurs d obtenues par pesée ; 

— dans les colonnes 2, 3 et 4 les valeurs de R, R’et T déterminées 
par Goos ; | 

— dans les colonnes 5, 6 et 7 les valeurs des facteurs d’absorp- 
tion A, A' et de l'expression n°. À — A’ que j’ai calculées à partir des 
résultats expérimentaux de Goos ; 

— dans les colonnes 8, 9 et 10 les valeurs des constantes opti- 
ques v, et x, et de l’épaisseur vraie d; que j'ai obtenues simullané- 
ment à partir des mesures de Goos, au moyen de ma nouvelle 
méthode ; 

— dans la colonne 11 les valeurs du taux de remplissage g obte- 
nues par comparaison de l'épaisseur déduite de la pesée et de l'épais- 
seur vraie ; 

— enfin dans les deux dernières colonnes les anciennes valeurs des 
constantes optiques calculées par Murmann. On notera que ces der- 
nières présentent des différences notables avec celles que j'ai obtenues. 


TaBzeau I 


Argent cathodique : \—2 653 À, n:— 1,50. 


Murmann 
dœul T | r | nr | À | a |A da <= 


— | — || ——— | ————— |—— | | | — | ——— 


0,81 0,888|0,057|0,026|0,055|0,086| 0,003 
1,9310,834|0,069|0,018|0,101|0,148| 0,003 
2,51,0,770|0,081/0,005|0,149|0,225| 0,001 
3,60/0,716|0,0ÿ5|0,005|0,189|0,270| 0,005 


FA el 
Ca hs lel 


8,4 |0,523|0,150\0,01010,327|0,467| 0,023| 1,2 | o, 16,6|0,50| 1: 

12,0 |0,435|0,192\0,038|0,373|0,527 0,033 1,35 + 17,2 0,70 Fe a 
17,5 |0,320/0,234/0,679|0,446|0,601| 0,068| 1,45| 1,2 22,0[0,76 1.6 | 12 
21,9 |0,256|0,264/0,125|0,480|0,619| o,101| 1,3 | 1,25 25,5|0,86 1,7 1,0. 
29,4 |0,17210,286|0,176|0,542|0,652| 0,160! 1,2 | :,25| 34,5 0,85 15 | 1,3 
45,6 |0,065/0,256|0,198|0,679l0,737| 0.265! 1,1 | 1,2 60,3 0,76 : " 
69,6 |0,012/0,228|0,178|0,760|0,810| 0,330| 1,1 1,2 | 90,0 0,78 
110,3 |0 0,205|0,169|0,795/0,831| 0,360! 1,05| 1,05 M es 
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Tagzeau Il 


Argent cathodique : À —3 020 À, De — 7,20: 


À Murmann 
' # n2° 
d mu 1N R R A AE ar | 44 %1 ne TORRES 
V1 x1 
0,81|0,920|0,045|0,028|0,035|0,052| o — _ SES 
1,5310,888\0,053|0,023|0,059|0,080| 0,009  — — — | — 
2,51|0,856|0,05*|0,018|0,086|0,126| 0,002! — — — | — 
3,60|0,821|0,065|0,013l0,114/0,166| 0.004| — — — | — 
8,4 |0,687|0,0g8|0,002|0,°15|0,311| 0,609  — — — | — 
12,0 |0,612|0,118|0,045|0,270|0,384| o,018| 1.3 | 0,6 | 20,310,60| 1,4 | 0,9 
17,9 |0,505/0,150|0,019|0,345|0,476| 0,038| 1,3 | 0,8 | 22,3l0,78| 1,5 | 1,0 
| 21,9 |0,436|0,169|0,039l0,395|0,525| 0,064| 1,2 | 0,85! 26,1/0,84| 1,7 | 1,7 
: 29,4 |0,345|0,187|10,07310,468|0,582| 0,117| 1,2 | 0,8 | 35.,3l0,83| 1,5 | 1,0 
45,6 |0,200|0,169|0,107|0,631|0,693| 0,247| 1,2 | 0,8 | 52,1|0,87 
69,6 |0,084|0,123|0,081|0,793|0,835| 0,346| 1,35] o 75| 86,6/0,80 
110,3 |0,021|0,121 Lo à 858l0;:912| 0,368| 1,4 | 0,75|148 |o,75 


Pour les faibles épaisseurs, pour lesquelles n;.A — A’ < 0,01 il 
n'est pas possible de déterminer stmultanément les constantes opti- 
“ques et l'épaisseur vraie en utilisant uniquement les valeurs de R, 
-R' et T comme je l’ai montré au chapitre II. 

- Les erreurs dans la détermination des constantes optiques et du 
taux de remplissage étant de l’ordre de 10 0/0, on constate par 
l'examen de ces tableaux que : 
- 1° Les valeurs du taux de remplissage sont les mêmes, quelles que 
soient les longueurs d'onde. Ceci justifie les hypothèses servant de 
base à la théorie des lames minces : lame homogène limitée par deux 
“surfaces planes et parallèles. La vérification pour les lames très 
minces de la relation de Wolter n;.A — À’ est aussi une bonne vérifi- 
cation de l’homogénéité des lames. 

20 Pour les lames d'épaisseur supérieure à 20 my les valeurs obte- 
nues pour les constantes optiques et pour le taux de remplissage 
‘restent pratiquement invariables. 

» Pour les lames d'épaisseur supérieure à 20 my. on peut prendre 
“7 —0,80 ou g— 0,85. La densité du dépôt est donc inférieure à la 
densité du métal massif ; par suite, les valeurs des constantes opti- 
ques données par Murmann sont, à mon avis, erronées et on voit sur 
‘les tableaux que les erreurs sont importantes. Pour illustrer ceci, 


dk cet 
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cé , 


°° 


nous donnons (fig. 19) pour la radiation de longueur d’onde 2658 A, 
les courbes représentant v, et x, en fonction de d. 


— Argent À = 2653 À 


y | 
, À î 
» | 


P 
(e) 10 20 30 40 50 dmu È 
Fig. 19. — Variations de », et z, én fonction de d. Ft 
Ea traits discontinus les résultats de Murmann. : 
% 


Pour les lames d'argent obtenues par pulvérisation cathodique” 
d'épaisseur supérieure à 20-:mu, les nouvelles valeurs des constantes 
-optiques, sont les suivantes : 


| 2653 À 3 020 À 
Fe, vi 1,3 ; 
1" %i fa 0,7 
ï 
# L | 
Her Ces constantes optiques sont différentes des constantes optiques de“ 
% d'argent massif qui, d’après Goos, sont les suivantes : | 
ge. / 2 
eo ae i 
RACE TNA 2 653 À 3 020 A 

ï 4 
pt DS SE Se UT 1 
om SE De. 1,01 1,94 | 
f — 

F AR CPL € 1,29 0,78. 
de EE 
; 
& 
dt 
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CHAPITRE X 


OR CATHODIQUE 


Les constantes optiques des lames minces d'or préparées par 


pulvérisation cathodique ont été déterminées précédemment par 


ee, £ 0 DE . . . 
. matique de silice amorphe, cet auteur mesurait, en incidence nor- 


…. male, ses facteurs de réflexion dans l'air R et dans le support FR, 
ainsi que son facteur de transmission T. L’épaisseur d était déter- 
minée par la pesée du dépôt en supposant que la densité était égale à 
«celle de l’or massif. L'indice de réfraction v, et l'indice d’extinction x 
étaient déduits ensuite des mesures de d, R, R’ et T par la méthode 
de Murmann. Cette façon de procéder a conduit Goos, comme je le 
… montre plus loin, à des erreurs importantes sur les valeurs des cons- 
“tantes optiques. J'ai donc repris les valeurs de R, R’ et T obtenues 
" Goos et j'ai refait les calculs de 1, x, et d; par la méthode de déter- 
- mination simultanée des constantes optiques et de l'épaisseur exposée 
au chapitre II. D'autre part, j'ai, au moyen de la relation de Wolter, 
vérifié à partir de quelle épaisseur limite on avaitle droit d'appliquer 
“cette méthode en utilisant uniquement les valeurs R, R'et T. 

Les tableaux IIL, IV, V et VI résument l’ensemble des résultats obte- 
mus par Goos et par moi-même pour les radiations de longueurs 


- 


+ 


Tagzeau II 


DS 5 ANT: —00: 


Or cathodique : 1— 


Goos 
|| d mu T R R’ A A’ Lao V4 #1 pe JR 
; À "a La 
% 1,04 |o,859/0,060|0,018/0,081|0,123| 0,002! — — — | — | 1,6 12 
1] 3,60 0,653|0,105|0 0,24210,347| 0,016, — — = |. = | 1,9 me 
À 4,55 |0,584|0,129|0 0,287l0,416| o,014| — | — | —|— 12,0 a 
|| 7,04 lo,487/0,179|0,0°5/0,334/0,488| 0,014 1,5 | 1,4 | 9,5 0,74 1,7 ne 
| r0,6 |o,369[0,23510,066|0,396|0,565| 0,029 1,5 "1,4 | 14,410; gi 1,9 6 
- || 15,9 |lo,249/0,3c9|0,150/0,442|0,60t 0,062! 1,3 | 1,55] 20,4 A 1,9 2, 
| 21,2 |o,178l0,351[0,206/0,476|0,621 0,0081"1,20 1,6 | 24,6 QE 4 b7 
“| 26,5 lo,112l0,370|0,260/0,513|0,628| 0,142! 1,1 1,99 Se 0, 1, Fe 
ê 42,4 |o,026/0,367|0,290|0,607|0,684| 0,226! 1,1 1,501 5f,: M EE PE 
F 0,016 /0,347|0,278[0,637/0,706| 0,249! 1,0 1,4 | 59,7l0,88] 1,4 | 1,7 


53,0 F 


Mesure 


…F. Goos [21]. La lame d'or étudiée étant déposée sur une lame pris- : 


CRT EE 


era 
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TaBzEeAU 1V 


Or cathodique : 1 = 3 130 À, D: — 1.48. 


a ———_—_—_—_—__—_—_—_——_—_——— | 
Goos | 
2 di — 
dnu| PR SR |A RE 
Vi r21 
1,04 |0,870/0,053|0,020|0,077|0,110 0,004 — — — | — > se | 
3,60 |0,679/0,0900,002/0,231|0,319| 0,023| — — | — | — ie 1 
4,55 |o,630|0,11910,002|0,251 0,36* 0,003| — — — < he : 
7,04 |o,495l0,170|0,010|0,535 0,485 o,011 1,6 1,9 JUL a 2. se 
11,0 |0o,368|0,230|0.063|0,402|0,569| 0,034| 1,5 | 1,3 | 18.0/0,61| 2,0 El L 
12,5 |0,318|0,253,0,083|0,429|0,599| 0,036! 1,6 | 1,3 | 19, |o,64| 1,9 |1, 
18,8 |o,210|0,331|0,111/0,457|0 619| o,061| 1,3 | 1,65 27,8 0,76! 1,9: |1,8 ÿ 
31,3 Vo,08:10,3:3l0,276|0,527/0,64t| 0,132 1,3 1,7 | 39,210,80| 1,9 |1,9 | 
43,8 |0,029|0,458l0,281|0,593160,690| 0,188| 1,3 | 1 7 . ; . 2 19, 
5o,1 Ne SAR 0,712| 0,214| 1,2 | 1,6 8,5l0;74| 2, Ac) Ï 


Tagzeau V 


P 


Or cathodique : 1—= 4359 À, na=— 1,47. £ 

6 

Goos | E 

2. À d  : s 

CNED SUN DE: OP : A EPA RP CS BE ee mu | 4 [TON 

vi w || # 

PERTE, RS PSE PO RE Re nee le | _=24}0 

à. 

1,04 |0,887|0,04b|0,022/0,065|0,0g1| 0,004| — — = | 2,0 TRS 

3,60 |0,728|0,084|0,002|o,188l0,270| o,uu6| — — Ah 0 

4,55 |0,685|0,018|0,002|0,217|0,313| 0,006! — — —,| — | 250 Nr 72 

7,04 |0,57110,135l0,007|0,294|0,422| o,o10| — — ir: "2% 10e)Nr 71h 

15,2 |0,3680,234/0,074|0,348/0,558| 0,028| 1,3 | 1,3 | 27,2|0,86| 2,0 126 

26,1 |0,205/0,34110,185/0,454|0,610| 0.055] 1,3 | 1,6 | 34,5 0,72| 1,8 | 1,910 

34,8 |o,130|0,386/0,245/0,484|0,625| 0.087| 1,3 | 1,7 | 44 0,79] 1,8 | 1,9 || D 

43,5 |0,082/10,395l0,281/0,523|0,63;| 0,132 1,2 |:1,7 1°55,2l0,77|110 dur 0h 

52,2 |v,050/0,38,l0,291/0,56110,65a| 0,165! 1,2 | 1,7 | 65,9 0,79| 1,9 | 1,9 : | 

EE | 0 

; | 

e e e [=] z 

d'onde respectives’ 2 653 À, 3 130 A, 4359 À et 5461 A. Dans ces” 

tableaux, on trouvera : ‘4 

— dans la colonne 1 le: épaisseurs d déterminées par pesée ; # 


— dans les colonnes 2, 3 et 4 les valeurs de R, R’ et T obtenues. 
expérimentalement par Goos ; . 7 TSF 
— dans les colonnes 5, 6 et 7 les valeurs des facteurs d’absorp2 
tion À et A’ ainsi que les valeurs de l'expression ns.A — A! que j'ai 
calculées à partir des résultats expérimentaux de Goos ; 


: 


fe 
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— dans les colonnes 8, y et 10 les valeurs des constantes opti- 
"ques v,et x, et de l'épaisseur vraie d, que j'ai obtenues simultané- 
ment à partir des mesures de Goos au moyen de la nouvelle méthode 
que j'ai proposée ; 

— dans la colonne 11 les valeurs du taux de remplissage q tirées 
de la comparaison de l’épaisseur obtenue par pesée et de l’épaisseur 


vraie ; 


— enfin dans les deux dernières colonnes les anciennes valeurs des 
constantes optiques déterminées par Goos. 


TaBzeau VI 


Or cathodique : à—5 461 À, n° —1,47. 
. ; Goos 
DT ROpRr) a | a | we li, RE ere 
71 1 
1,04 |0,862\0,053l0,017|0,085|\0,121| 0,004| — — —ÿ|"— 13,3 11,8 
3,60 |0,676|0,099/0,004|0,225|0,320| o,o11| — — — | — | 2,2 [2,5 
4,55 |o,648l0,115l0,01010,237|0,342| 0,006 — — 1911277 
7,04 |0,581|0,1580,044|0,260|0,374| 0,000! — _— | ne MS PU NCIS 
10,9 |0,528|0,210l0,048|0,262|0,374| 0,003| — — —|N—.|\M1,00/2,7 
21,8 |0,417|0,280/0,300/0,203|0,283| 0,016| 0,40| 2,0 | 29,8l0,73| 0,50/2,6 
43,7 |o,123|0,67110,615|0,206|0,262| 0,041| 0,30| 2,0 | 50,1|0,87| 0,44|2,6 
54,6 |o,070|l0,718/0,672|0,212|0,258| 0,054| 0,30| 2,0 | 70,6/0,77| 0,43l2,6 


Pour les faibles épaisseurs, telles que n:.A — A'< 0,01 il n’est pas 
possible de déterminer s:multanément les constantes optiques et 


- l'épaisseur vraie en utilisant uniquement les mesures de R, R’ 
et T. Il faut utiliser une mesure de changement de phase, comme je 
“ l'ai montré au chapitre IL. Je n’ai donc pas pu calculer les valeurs 
» correspondantes des constantes optiques et de l'épaisseur vraie. Les 
» valeurs des constantes optiques données par Goos appellent les plus 
sérieuses réserves. 
Les erreurs dans la détermination des constantes optiques et du 


taux de remplissage étant de l’ordre de 10 0/0, on constate par l’exa- 
» men de ces tableaux que : 
10 Les valeurs du taux de remplissage que j'ai obtenues sont les 
… mêmes quelles que soient les longueurs d'onde. Ceci est un argument 
en faveur de l’homogénéité des lames. La vérification de la relation 
à de Wolter pour les lames très minces est aussi une bonne vérification 
» de cette homogénéité. 

… 20 Pour les lames d'épaisseur supérieure à 20 my les valeurs obte- 
: nues pour les constantes optiques et pour le taux de remplissage 


L 
4 restent invariables quand l'épaisseur croît. 
L 
"à 


PRET 
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Pour les lames d'épaisseur supérieure à 20 mp, on peut prendre 

— 0,80 ou g—0,85. La densité du dépôt est donc inférieure à la. 
densité de l’or massif. Les constantes optiques déterminées par Goos 
sont par suite, à mon avis, erronées et on voit sur les tableaux que 
les erreurs sont importantes. Pour illustrer ceci, nous donnons 
(fig. 20) pour la radiation de longueur d’onde 2653 À les courses 
représentant v, et x, en fonction de d. 


À = 2653 À | : 


np sp, pe 


et china festin Pl 0 int 


0 10 20 30 40 50 d met 


Fig. 20. — Variations de », et x, en fonction de d. 
En traits discontinus les résultats de Goos. 


ep 


On voit que les courbes représentant les résultats de Goos sont. 
moins régulières que celles que j'ai obtenues. Ces dernières présen-" 
tent chacune un maximum. Ce maximum se produit pour une épais-« 
seur plus faible pour v; que pour x, ce qui est en accord avec les | 
résultats théoriques signalés au chapitre V. n° 

Pour les lames d'épaisseur supérieure à 20 my, les valeurs des 
4 


nouvelles constantes optiques pour les couches minces d’or obtenues” 


| 
pie 0 . . ‘ 
‘par pulvérisation cathodique, sont les suivantes : 


AE me |. ro CR A 3 130 À 4 359 À 
+ EF MNEUE TT 1,3 x, 
MIRE OR ct +, 1,5 1,7 5,7 
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Ces constantes optiques ne sont pas égales aux constantes optiques. 


de l'or massif qui, d'après Goos, sont les suivantes : 


2 653 À 3 130 4 359 À 5 461 À 
19 2,1 1,8 0,44 
1,0 1,9 1,9 2,6 


CHAPITRE XI 


À OR THERMIQUE 
“ 
4 
3 Les lames minces d’or préparées par évaporation thermique ont déjà 
été étudiées par K. Krautkrämer (20). Malheureusement les lames 
obtenues par cet auteur ne paraissent pas homogènes. En effet, la. 
relation de Wolter n’est pas vérifiée pour les lames les plus minces, 
"quelle que soit la radiation utilisée. Il m’a paru donc inutile d’essayer 
de déterminer les constantes optiques et l'épaisseur vraie des lames 
minces d’or en utilisant les résultats des mesures de Krautkrämer. 
» Tout récemment H. Schopper (22) a étudié, pour la radiation de 
longueur d'onde 5461 À, des lames d’or d'épaisseur inférieure 
à 20 my. Les valeurs des facteurs d'absorption que j'ai calculées en 
latilisant les résultats de mesure de R, R’ et T faites par Schopper, 
vérifient toutes la relation de Wolter, ce qui prouve que par évapora- 
ion thermique on peut obtenir des lames homogènes. Schopper a 
déterminé les constantes optiques et l'épaisseur vraie de ces lames. 
’or très minces en utilisant les résultats de mesure de R, R'et T et 
des changements de phase correspondants. 
a Pour étudier les lames d'épaisseur supérieure à 20 my, j'ai préparé 
des lames d'or par évaporation thermique suivant le procédé indiqué 
cn au chapitre VI. Ce procédé permet d'obtenir simulta- 
ément cinq lames d’épaisseurs différentes préparées rigoureusement 
dans les mêmes conditions. Les résultats obtenus sont ainsi compa- 
rables entre eux. 
“ Les tableaux VII et VIII donnent les résultats obienus pour les- 


pou de longueurs d’onde 4 359 À et 5 461 À. On trouvera : 


# 
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__ dans la colonne 1 les épaisseurs d déduites de la pesée du 
dépôt ; 

__ dans les colonnes 2, 3 et 4 les valeurs de R, R’ et T que j'ai 
mesurées ; | 

__ dans les colonnes 5, 6 et 7 les valeurs des facteurs d'absorption À, 
A' et de l'expression n; A — A’ que j'ai calculées ; 

— dans les colonnes 8, 9 et 10 les valeurs des contantes optiques 1, 
x et de l'épaisseur vraie d, que j'ai obtenues s:mullanément aus 
moyen de ma nouvelle méthode; 

__ enfin, dans la colonne 11 les valeurs du taux de remplissage q 
tirées de la comparaison de l'épaisseur obtenue par pesée et de 
l'épaisseur vraie. 


TagzeAu VII 


Or thermique : = 4359 À, D — 1,52. 


© «© © 001 
J DS 


Tagzeau VIII 


Or thermique : \1= 5 461 À, D: — 1,92. 


? no. A 
dmp| T R R A A' % % ee q 
=. } 
1,9 0,767| 0,078 | 0,007| 0,155| 0,226| o _ — | 
3,8 | 0,641| 0,125 0,005 0,234 0,354 be = — Æ 
5,7 | 0,600! o,142| o,o1r| 0,258| 0,380 0,003 — — — me 
7:6 | 0,578| 0,166| 0,036| 0,256| 0,386 0.003 _ #4 
9 Ha ne 0, 6o| 0,262l°6,384| 0.014 N (10 0 
118| 0,324 | 0,226| 0,0: : . ,7 
54,2 0,185| 0600! 0:524| o'a14 es so ses 23 |: lon 
. 5 0,067| 0,728| 0,66 k x à : + 
68,4 | 0,026| o°574 di Ar on ee ER A ele 
85,6 | 0,012! 0,792| 0,756! 0,196| 0,232] 0,066 0,35 2,3 c api 
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Aux erreurs de mesures près le taux de remplissage est le même 
pour les deux radiations utilisées. Ceci est une bonne vérification de 
l’homogénéité des lames. De plus nous avons vérifié que la relation 
de Wolter est satisfaite pour les iames très minces préparées dans les 
mêmes conditions. 

Pour les lames d'épaisseur supérieure à 20 mu le taux de remplis- 


sage est de l’ordre de o,g0 et les constantes optiques sont les 
suivantes : 


à .# & 359 À 5 461 À 
ne. TE ET, . 1,4 "0,4 
% 1,8 2,3 


Schopper donne pour À—5 461 À etd— 22,0 M 010,0, Xi 22410 
7=—= 0,85. Cet accord entre nos résultats a déjà été signalé par 
chopper (22) ; il peut être considéré comme très satisfaisant, car les 
ropriétés optiques des lames dépendent des conditions de projection 
degré de vide et vitesse de projection), comme l’ont montré R.S. Sen- 
iett et G. D. Scott (15). On remarquera cependant que les constantes 
>ptiques et le taux de remplissage des lames assez épaisses d’or 
réparées par évaporation thermique sont à peu près les mêmes que 
eux obtenus pour les lames préparées par pulvérisation cathodique, 
e qui semble indiquer que les structures des deux sortes de lames 
ont sensiblement les mêmes. 

- [ci encore les’ constantes optiques obtenues pour les lames épaisses 
ont différentes de celles du métal massif. 


: RÉSUMÉ 


“Après avoir rappelé les formules donnant les valeurs des facteurs 
le réflexion et de transmission en fonction des constantes optiques et 
le l'épaisseur d’une lame mince homogène absorbante déposée sur 
in support transparent, j'ai exposé une nouvelle méthode permettant 
à détermination simultanée des constantes optiques et de l'épaisseur 
e la lame en utilisant les mesures, en incidence normale, des 
acteurs de réflexion, du facteur de transmission et, dans certains 


, 
as, d’un des changements de phase correspondants. La mesure d’un 
‘Je 


Pnu. de Phys., 12° Série, t. 9 (Janvier-Février 1954). A 
ÿ d 


5o D. MALÉ 


changement de phase est obligatoire dans le cas des lames très minces 
et dans les cas où le coefficient d'absorption est très grand. 

Pour appliquer cette nouvelle méthode, il est nécessaire de tracer 
au préalable une série de courbes donnant, en fonction de l'épaisseur 
de la lame, pour différentes valeurs des constantes optiques, les 
variations des facteurs de réflexion, du facteur de transmission et des, 
changements de phase en incidence normale. Ce travail préliminaire 
est simplifié par l'emploi d’une méthode de calcul graphique que j'ai 
mise au point et qui permet en particulier la détermination rapide 
des coefficients de Fresnel en incidence normale au moyen d’um 
abaque. L 

Les réseaux de. courbes ainsi obtenues permettent d'étudier toutes 
les propriétés optiques des lames minces absorbantes déposées sur um 
support transparent. J'ai exposé les résultats de cette étude et j'ai 
montré que toutes les propriétés optiques des lames minces absor- 
bantes peuvent s'expliquer à partir de la théorie électromagnétique dé 
la lumière si l’on suppose que les constantes optiques varient ave 
l'épaisseur de la lame. J'ai expliqué théoriquement les variations des 
constantes optiques en faisant intervenir la structure lacunaire des 
lames. é 

Ma nouvelle méthode de détermination stmullanée des constantes 
optiques et de l'épaisseur a été appliquée d’abord à des résultatside 
mesures antérieures faites par F. Goos sur des lames minces d'argent 
et d’or préparées par pulvérisation cathodique. J'ai mis en évidence 
des différences importantes entre les nouvelles valeurs des constantes 
optiques que j'ai calculées et les anciennes valeurs obtenues par là 
méthode de H. Murmann. La nouvelle méthode permettant la déter- 
mination de l'épaisseur vraie des lames, j'ai montré que la densité 
du dépôt n’est pas égale à la densité du métal massit. Ce résultat 
explique les erreurs commises dans les déterminations des consta 
tes optiques faites au moyen de la méthode de H. Murmann. 

J'ai montré, ensuite, que les constantes optiques de lames KE 
épaisses d’or, préparées par évaporation thermique, sont à peu près les 
mêmes que celles obtenues pour les lames préparées par pulvérisatior 
cathodique, ce qui semble indiquer que les structures des deux sortes 
de lames sont sensiblement les mêmes. J'ai montré également que les 
constantes optiques obtenues pour les lames épaisses sont différente 
de celles du métal massif, ce qui rend discutables les détermination! 
des constantes optiques du métal massif faites au moyen de couché 


épaisses obtenues par pulvérisation cathodique ou par évaporatioi 
thermique. ‘413 


Pour préparer les lames d’or, j'ai monté un appareil de vaporisatioi 
permettant d'obtenir simultanément cinq lames minces d'épar 
différentes préparées strictement dans les mêmes conditions ce qui es 
essentiel pour avoir des résultats cohérents. Pour mesurer. ensui 


TE à) " à UE À [BP 


RUE À 
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les facteurs de réflexion et de transmission des lames ainsi obtenues 
» j'ai construit un spectrophotomètre photoélectrique constitué par un 
monochromateur, une cellule photoélectrique à vide et un amplifica- 
» teur à courant continu soigneusement stabilisé. Cet amplificateur est 
constitué par une lampe électromètre double montée en pont avec une 
résistance de polarisation automatique servant de contre-réaction. 


(Travail effectué au Laboratoire de Physique générale 
de la Faculté des Sciences de Marseille). 
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CONTRIBUTION A L'ÉTUDE 
DE L'EFFET PHOTOMAGNÉTO-ÉLECTRIQUE 
SUR LE GERMANIUM 0 


Par Hugertr BULLIARD 


INTRODUCTION 


Le travail qui va suivre a été suscité par la mise en évidence sur le 
germanium de l'effet photomagnéto-électrique découvert sur la 
cuprite par Kikoin et Noskov en 1933 au Physico-Technical Institute 
de Urals, Léningrad. 

L'effet est le suivant : si une lame de semi-conducteur illuminée“. 
par de la lumière qui tombe perpendiculairement sur une face est | 
placée dans un champ magnétique parallèle au plan de la lame, il 
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apparaît dans une direction perpendiculaire au champ magnétiques 
une différence de potentiel. Autrement dit, si la lumière est dirigée” 

suivant l'axe des æ, le champ suivant l’axe des y, la tension apparai 
suivant l’axe des £. Î 
Dans Le cas de la cuprite, objet des travaux de Kikoin et Noskov 
ces derniers opéraient à la température de l’air liquide, le spécimen» 
étant éclairé par de la lumièré blanche. Ils obtinrent des différences 
de potentiel pouvant atteindre 20 volts dans certains cas et ne 
(*) Thèse présentée le 20 mai 1993 à la Faculté des Sciences de l'Uni-s 
versité de Paris pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques. 
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champs de l’ordre de 5 volts/em. Ils notèrent que l'effet diminuait 
rapidement avec la température, et était réduit à la température ordi- 
naire au delà de la limite de sensibilité de leurs appareils de mesure. 
| L'effet apparaissait avec de la lumière bleue, mais disparaissait lors- 
qu'on éclairait le spécimen avec de la lumière rouge. Quand :ils 
» superposaient de la lumière rouge à la lumière bleue, l'effet était 
- réduit. 
| Une théorie de cet effet fut donnée par Frenkel en 1934, qui consi- 
dérait l'effet comme étant un effet de Hall dû à la différence de poten- 
.tiel de Dember (cette dernière apparaissait entre la face sombre et la 
face éclairée). 
x Nous avons entrepris d'étudier l’effet photomagnéto-électrique sur 
le germanium et d’en donner une explication théorique qui tient 
compte des connaissances acquises depuis sur les phénomènes se 
… passant à l’intérieur des semi-conducteurs, et des principaux résultats 
expérimentaux relatifs au germanium. Nous rappellerons au début 
… quelques résultats connus, relatifs aux semi-conducteurs et en parti- 
+ culier aux propriétés du germanium. 


Lu, 1 


GÉNÉRALITÉS 


Le germanium est un métalloïde de la quatrième colonne, homo- 
… logue du carhone et du silicium. C’est un semi-conducteur intrinsèque 
et d’impuretés. Théoriquement, au zéro absolu, un cristal parfait de 
- germanium est isolant, les porteurs présents à la température ordi- 
- naire, proviennent soit de la bande de valence, soit des impuretés 
- chimiques présentes, soit des défauts de réseau. 

Pour faire passer un électron de la bande de valence à la bande de 
conduction, 1l faut une énergie de 0,75 électron-volt d’après les 
mesures thermiques; les mesures optiques donnent 0,72 ev. Pour 
faire passer un électron dans la bande de conduction à partir d’une 
impureté, il suffit d’une énergie de 0,001 ev, ce qui explique qu’à la 
température ordinaire tous les porteurs sont ionisés, l'énergie ther- 
mique d’un électron étant, à la température ordinaire, de 0,026 ev. 
IL n’est d’ailleurs pas nécessaire pour cela que l'énergie d'ionisa- 
tion E, soit inférieure à l’énergie thermique; en effet, le nombre 
d’impuretés ionisées est de la forme : 


2- 
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E; 
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pP2 
où p1 est le nombre de places libres dans la bande de conduction et 
pa le nombre d’impuretés susceptibles d'être ionisées ; en général 
E un bon germanium on a Ps € Pi. 
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Lorsque le nombre de porteurs libérés par les impuretés est nette- 
ment intérieur au nombre de ceux provenant de la bande de valence, 
le semi-conducteur est dit intrinsèque. 

La théorie moderne des solides permet d'étudier le comportement 
des trous et des électrons dans un semi-conducteur sous l’action des & 
champs. On trouve que les résultats classiques sont applicables à 
condition d’affecter l’électron et le trou d’une masse différente de 
leur masse réelle. Cette masse différente, appelée masse effective, est 

due au fait que l’électron et le trou se dépla- 

cent dans un potentiel périodique. Dans le cas 

d'un cristal imparfait il faut tenir compte aussi 
des vibrations thermiques (phonons) qui ont - 

‘pour effet de défléchir l’électron et, lorsqu'il est 
sous l'influence d’un champ, de le ramener à . 

l'état thermique, c’est-à-dire dans l’état qu'il 

Fig. 2. occuperait en l’absence de champ, ceci n'étant 
vrai qu'en première approximation. Ces vibra- « 

tions sont d’ailleurs à l’origine de l'énergie thermique de l’électron. 
Dans le cas du germanium le libre parcours moyen entre deux telles 

collisions est de l’ordre de: 10 cm., c’est-à-dire 1000 distances 
interatomiques. On a donc la représentation schématique ci dessus « 
du comportement d’un électron en absence de champ. 14 

Lorsqu'un grand nombre, d'électrons est présent dans un faible | 
volume et que la concentration ailleurs est moins grande, les élec- M 
trons ont tendance à diffuser dans tout le volume. Dans le cas où il“ 
existe un gradient de concentration, on trouve que le nombre d’élec- « 
trons qui traversent par seconde l'unité de surface, est égal au pro-. 
duit du gradient de concentration par une constante D appelée coeffi- 
cient de diffusion, qui a les dimensions de cm?/sec. À 


Action d’un champ électrique. — Lorsqu'on applique un champ 
électrique, l’électron ou le trou, au lieu de se déplacer au hasard, se « 
meut dans la direction du champ. Pour tenir compte des vibrations z 
thermiques, on suppose que le porteur se comporte comme une par-* 
ticule classique pendant un libre parcours moyen, et qu'après, il est - 
restitué dans un état thermique quelconque. On a donc les schémas” 
suivants : : di 

# 
1 
À 


— ® 
: 


ppp ee 


Parcours du porteur Composante due au Parcours avec 
sans champ électrique. champ électrique. champ électrique. 


Fig. 3. 
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On obtient la relation suivante entre la vitesse de déplacement », et 
> 
Le champ électrique E : 


Va = + — 


alu 


= 


— e —=charge de l’électron. 
0— temps séparant deux collisions. 
m— masse effective du porteur. 


La quantité & est appelée mobilité du porteur en question. Cette 
mobilité prend dans le germanium la valeur : 


- 3600 cm?/volt/sec. pour les électrons. 
1 700 cm?/volt/sec. pour les trous. 


» Il est facile de voir qu’il existe une relation simple entre la cons- 
“tante de diffusion et la mobilité. Cette dernière : 


4 Du — XT/e — 0,026 volts à 3000 K, 


4 
est connue sous le nom de relation d’Einstein. 


- Durée de vie et recombinaison. — Lorsque l’on crée artificiellement 
des paires électron-trou dans le germanium par de la lumière de lon- 
“gueur d'onde inférieure à 1,8 y, ou lorsque l’on injecte des trous par 
“une pointe métallique, comme cela se fait dans le cas de la pointe 
émettrice d'un transistor, ces porteurs, une fois créés, tendent à 
“diffuser et aussi à se recombiner. Par exemple, lorsque l’on cesse 
d'illuminer un spécimen de germanium, la décroissance du nombre 
des paires électron-trou, est de la forme : K exp (—f/+7), où + est une 
‘constante appelée durée de vie, qui est de l’ordre du temps nécessaire 
pour que le porteur ait subi 10 à 10% collisions. Le processus par 
lequel les électrons et les trous se recombinent est resté longtemps 
“mystérieux ; en effet d’après le principe du « bilan détaillé », prin- 
“cipe qui dit que la probabilité d’une transition est la même que celle 
de la transition inverse, on serait amené à penser qu'ils se recombi- 
ment par le processus inverse de leur génération avec émission d’un 
photon. Or, si on calcule la probabilité pour qu’un électron et un trou 
se recombinent en utilisant les valeurs expérimentales des coeffi- 
“cients d'absorption, on tombe sur une durée de vie de l’ordre de la 
Seconde. On en déduit que ce n’est pas par ce processus que les élec- 

rons et les trous se recombinent. Ceci n’a rien d'étonnant car la tran- 
sition correspondante (absorption d’un photon avec création d’une 
baire électron-trou) est fortement interdite par les règles de sélec- 
tion de la Mécanique Quantique. Elle n'apparaît en absorption qu'à 
cause de la très forte densité des électrons de valence (de l’ordre de 
B. 10% par cm°), alors que pour le processus de recombinaison, il n’y 
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a seulement que 10° trous libres par centimètre cube pouvant se 
recombiner. On est donc conduit à envisager un autre processus de 
probabilité plus grande P, se faisant par l'intermédiaire de pièges. 
Ce dernier n’apparaîtrait pas en absorption car la densité des pièges 
est faible (10!? par cm environ) et on peut avoir PK Ion 10%, 
P étant la probabilité du premier processus quoiquePX10°?=>pXx 1015. 
Les pièges en question seraient situés à 0,22 env. en dessous de la 
bande de conduction, d’après des mesures de R. N. Hall (!), du coeffi= 
cient de recombinaison en volume en fonction de la température. Ils 
sont probablement dus à des imperfections de réseau (on a pu, en 
effet, réduire la durée de vie dans le germanium en bombardant le 
cristal avec des faisceaux électroniques de haute énergie ou avec des 
particules nucléaires). Nous dirons en passant que cette durée de vie 
a une grande importance dans le transistor. Ce dernier a des caracté- 
ristiques d'autant meilleures que le germanium avec lequel il est 
fabriqué a une plus grande durée de vie. 

Remarquons que ce processus de recombinaison peut aussi se pro= 
duire en surface, ce qui conduit à l'introduction d’une nouvelle 
quantité : la vitesse de recombinaison en surface; cette dernière peut 
d’ailleurs être nettement réduite par des traitements chimiques” 
appropriés de la surface, comme nous le verrons plus loin. 


Action d’un champ magnétique. — On traite ce problème de la 
même façon que dans le cas d’un champ électrique ; on suppose que 
l'électron est soumis à l’action du champ pendant le temps qui sépare 
deux collisions, et qu’ensuite il revient à l’état thermique. L'action. 
du champ magnétique se traduit par la force de Lorentz : 

> ee > 
— 
v étant la vitesse moyenne, entre deux collisions, de l’électron. 


Effet Hall. — Nous rappellerons l'importance, dans l'étude des 
semi-conducteurs, de l'effet Hall découvert en 1879, qui permet une 
détermination directe du type de porteur présent et de sa concentra* 
tion et qui, si l’on y ajoute des mesures de conductibilité, conduit à 
la mobilité. Etant donné que le nombre des impuretés présentes dans 
certains semi-conducteurs est inaccessible à l’analyse chimique, on, 
conçoit l'importance, dans la technologie des semi-conducteurs, dé 
l'effet Hall. L 

Rappelons brièvement quel est cet effet et son explication. | 

L'effet Hall apparaît lorsqu'une substance parcourue par un cou= 
rant est soumise à un champ magnétique perpendiculaire au courant: 


(?) Physical Review, 1952, 87, 387. 
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S1 le courant est suivant l’axé des x, le champ magnétique selon 
; À | 
l’axe des £, il apparaît un gradient de potentiel suivant l’axe des y. 


Ce dernier est proportionnel au courant et au champ magnétique : 


grad Vi — 


— RH. 
x — tension de Hall. 
t— courant traversant le spécimen (densité). 
H— champ magnétique. 
R— constante de Hall. 


On l'explique de la façon suivante : en l'absence du champ magné- 
tique, les porteurs circulent le long du spécimen; en présence du 


. . ñ , . , . . CT? x 
champ magnétique ils sont défléchis sous l’action de la force : - v\H, 


force qui n’agit que dans l'intervalle 0 de temps entre deux colli- 
sions, ce qui donne pour les angles de déviation : 


Fig. 


Op ed 


On 
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+ En présence de champ magnétique, les porteurs sont doncdéfléchis 


- etles deux côtés du germanium se chargent différemment en don- 
nant naissance à un champ électrique qui, à l’état d'équilibre, doit 
juste compenser l’action déflectrice du champ magnétique. Lorsqu'on 

TND £ ? G 
exprime ces conditions on trouve pour R dans le cas d’un seul type 


- de porteurs : 


RASE 


_ donne : 


= 


37 
Ra % 


I 


174 


£ 


n étant la concentration du porteur en question. 
En fait cette formule n’est qu'approchée, un calcul plus rigoureux 


nec 0 
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Effet Nernst. — Nous dirons un mot de cet effet parce qu'il peut , 


être un effet parasite dans l'étude expérimentale de l'effet photo- 


magnéto-électrique, quoique nous n'ayons pas eu cette difficulté. 
Ouand on établit un gradient de température aux extrémités d’une 
Le 


substance et qu'un champ magnétique est appliqué perpendiculaire- # 


ment au gradient de température, une différence de potentiel appa- 
raît dans la troisième direction. 


PRET te 


F9 05: 


La tension est donnée par : 


Vs = B,H(— %)D, 


D étant le diamètre du spécimen. 


ESSAI D'INTERPRÉTATION THÉORIQUE DE L'EFFET 


Notations. — Dans ce qui va suivre nous aurons à employer les 
notations. suivantes : 


p—=nombre de trous par unité de volume. 
n — nombre d'électrons par unité de volume. 


ae D Ÿ A 
Jr = densité de courant dû aux trous. 
+ 


Jn = densité de courant dû aux électrons. 


N — nombre de porteurs libres dans le spécimen non éclairé par | 


unité de volume. : 
Positif dans le cas de trous, négatif dans le cas d'électrons. 


Etant donné la symétrie 


ZATension du problème il est évident 


que toutes ces valeurs, à 
part N qui, lui, est cons- 
tant,nedépendent quedex, 
et prennent la même valeur 


Lumière 
X qe. 
axes sont ceux définis dans. 


Fig. 6. l'introduction. 


quels que soient y ets. Les : 
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| Généralités. — L'effet photomagnétoélectrique s'interprète théori- 
quement de la façon suivante : la lumière, tombant sur le spécimen, 

. libère des paires électron-trou dans une région voisine de la surface ; 
ces derniers diffusent alors vers l’intérieur du germanium en se 
recombinant; le champ magnétique a pour effet de défléchir ces por- 
teurs libres, les électrons vers le haut, les trous vers le bas, d'où 

= l'effet photomagnétoélectrique. 

Dans une première partie, nous étudierons successivement : 

a) l’action de la lumière ; 

b) les courants de diffusion et les phénomènes de recombinaison ; 

c) l’action du champ magnétique. 

…_ Nous poserons ensuite les équations générales relatives aux courants 

prenant naissance sous l’action de la lumière. Etant donné l’impos- 
“sibilité de résoudre ces équations, nous indiquerons quelques 

approximations raisonnables permettant de continuer les calculs. 

…. Dans une seconde partie, nous présenterons la théorie simplifiée de 

* l'effet due aux approximations précédemment exposées. 

…—._ Tout au long de cette étude nne attention toute particulière sera 

+ portée au cas du germanium sur lequel ont été faites nos mesures et 

éventuellement au cas de la cuprite, objet du travail de Kikoin et 


Noskov. 


Ë 


: 


PREMIÈRE PARTIE 


Action de la lumière. — Lorsque de la lumière tombe sur un semi- 
… conducteur, si sa longueur d’onde est inférieure à la longueur d'onde 


te 


Bande de conduction 


RO nr Gale 


Bande de valence 


Fig. 7. 


” définie par la relation : h" —E, E étant la largeur de la bande inter- 
dite ou éventuellement la distance des niveaux d'impuretés à la bande 
» de conduction (E,) ou à la bande de valence (Es), elle a pour effet de 
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créer des paires électron-trou — c'est-à-dire de faire passer un électron 
de la bande de valence à la bande de conduction — dans le premier 
cas, ou d’ioniser les impuretés dans les deux derniers cas. 

Le fait qu’il y a passage continu de l’absorption à la transmission 
peut s'expliquer soit en tenant compte des ondes thermiques présentes 
dans le cristal qui ont pour etfet d'élargir et de rétrécir la bande 
interdite — il peut d’ailleurs y avoir aussi collaboration d’un photon 
et d’un ou plusieurs phonons ce qui explique la production de paires 
électron-trou en dessous du seuil — soit en calculant, par les méthodes 
de la mécanique quantique, la probabilité de transition pour des 
photons d'énergie voisine de vo. 

On trouve qu’il y a passage continu suivant une loi plus ou moins 
compliquée de l’absorption dans une mince couche à la transparence 
complète. : 

Rappelons par ailleurs les résultats de Goucher qui indiquent 
qu’une charge électronique est libérée par photon absorbé, c'est-à-dire 
de longueur d'onde inférieure à 1,8 4 dans le germanium. 


Diffusion et recombinaison. — Les paires électron-trou ' une fois 
libérées, peuvent soit se recombiner en surface, soit diffuser vers 
l'intérieur et s’y recombiner. Le fait qu’un électron ne peut se recom- 


biner qu’avec un trou, entraîne l'égalité du courant dû aux charges 


« 


@) o Courant de diffusion 


! 
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Lumière @) > .Paires électron-trou 
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© quise recombinent 
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Paires électron-trou 
créées en surface 


Be 


Fig. 8. 


positives avec celui dû aux électrons. Il y a donc un flux de porteurs 


me)» 


se dirigeant vers l’intérieur du semi-conducteur sous l’action des 
forces de diffusion. C'est ce fait très important qui est à la base de 


l'explication de l'effet photomagnétoélectrique. 
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Action du champ magnétique. — Lorsqu'on fait agir sur ces porteurs 
un champ magnétique perpendiculaire au plan de la figure, ils sont 
défléchis, les charges positives vers le bas, les élec- 
trons vers le haut; le bas se charge positivement, 
le haut négativement d’où l'effet photomagnétoélec- A 


trique. | © 


Equations générales. — Nous allons d'abord envi- © 


sager ce qui se passe en l'absence de champ magné- 

tique. Soit uw, la mobilité des électrons, c’est-à-dire Û 

la vitesse moyenne qu'ils acquièrent sous l’action d'un 

champ électrique unité; soit w, la quantité correspon- EtoM0: 


dante pour les trous. Etudions par exemple ce qui se 

passe pour les trous sous l’action des forces de diffu- 

sion et en présence d’un champ électrique une fois le régime d'équi- 
libre atteint. C’est bien le cas qui nous concerne : en effet, les seules 
forces qui peuvent agir sont, d’une part, les forces de diffusion, 
d’autre part, des forces dues à un champ électrique né d’une réparti- 
tion inégale des charges, ce champ a d’ailleurs forcément la direc- 
tion de l'axe des x. 

Le courant dû aux trous est alors régi par l'équation : 


> _ 
(1) Jo er pe —=ED,\p; 


. celui dû aux électrons : 


Re > 
= epnt pie), \/r. 


Ecrivons maintenant l’équation de continuité qui dans le cas d’un 
régime d'équilibre exprime simplement que le nombre de porteurs 


- présents dans un élément de volume est constant. Cette équation 
- s'écrit pour les trous : 


À div J1—= (Jr — re. 
Ï. 


— 


gp = nombre de trous créés par uoité de volume dus à la lumière. 
r, —=nombre de trous qui se recombinent par unité de volume. 


Etant donné que les trous et les électrons sont créés par paires et 
se recombinent par paires, on a la:même équation pour les électrons 
que pour les trous. 

On posera donc : 


In = Ir = Lx) 
br) 
ce qui donne : 


(2) div j, = div j, — [L(x) — r(æ)le. 


ï 
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Pour résoudre ces équations, il faut y joindre une troisièmes 
donnant le champ électrique, c'est-à-dire dans ce cas l'équation de 
Poisson : 


(3) divË— 2e (p—n + Ne. 


Or, quelle que soit la façon dont on tienne compte de L(x) ets 
de r(x) dans les équations, on est conduit pour les résoudre, à 


tirer E de l'équation (3) et à le reporter dans l’équation (1), ce qui 
conduit à des produits np et p°, c’est-à-dire à une équation du 

deuxième ordre non linéaire que nous ne savons pas résoudre de 

façon rigoureuse. 

On est donc amené à certaines simplifications. Nous avons traité le M 
problème dans le cas des mobilités égales. Cette hypothèse, outre 
l'avantage qu’elle a de simplifier les calculs, semble assez justifiée M 
dans le cas du germanium; en effet, sans être égales, les mobilités. 
sont dans le rapport deux à un, et si l’on prend une mobilité moyenne, « 
on ne se trompera guère. On verra par ailleurs qu’en prenant comme 
moyenne la movenne harmonique, on obtient une bonne approxima- « 
tion, tout au moins au premier ordre. Dans ce cas, du fait des mobi-* 
lités égales, il découle n — p — N ; on s'aperçoit que toutes les équa- 
tions sont vérifiées pour Ê— 0. 

Frenkel, de son côté, avait choisi les hypothèses simplificatrices 
suivantes : 


— semi-conducteur intrinsèque, 
te 5 È 4 
— de faible épaisseur, | 
— pratiquement isolant. | 
Il trouve pour la tension de Dember, la formule suivante : i 
ET | 

CL Un — n 
= ÊRE ue log = { 
€ Un + Up n 
dans le cas de fortes illuminations, avec : { 
\ L 
A = P—= No EXP (— ax). | 
: 
ALT Re. ; 4 
Ensuite il écrit que la force agissant sur un électron ou un trou est. 


due à l’action combinée du champ électrique de Dember et du champ, 
magnétique, mais sans tenir compte des gradients de diffusion ; une 
autre difficulté, d’ailleurs, apparaît dans la théorie de Frenkel : la” 


façon dont il tient compte de la recombinaison des paires électron-. 
trou. 4 


L 


Frenkel avait émis l'hypothèse que le nombre de paires électron- | 
trou qui se recombinent, était proportionnel à la densité des porteurs. 
injectés. Lifschitz a, par la suite, critiqué la façon dont Frenkel avait 
utilisé cette hypothèse. Il se trouve que dans le cas du germanium 
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cette hypothèse est vérifiée. En effet, d’après ce que nous avons vu 
,: à Éde L 
dans l'introduction, le processus de recombinaison directe d’un élec- 


tron avec un trou, ou processus bimoléculaire, ne donne pas des. 


résultats concordant avec l'expérience pour les durées de vie ; d'autre 

part un tel processus donnerait pour le nombre de porteurs qui se 

recombinent une loi proportionnelle au carré de la concentration, 

alors que les résultats expérimentaux de R. N. Hall (*), donnent une 

loi linéaire. Ce dernier trouve que le nombre de porteurs qui se: 
 recombinent est donné par : 


ps ST 
tpn + n0) + én(p +- po) 
ou E 
n;— produit des concentrations des électrons et des trous à l’équi- 
libre. 
l, — durée de vie des électrons lorsque les centres de recombinaison 
sont vides. 


t, — durée de vie des trous quand tous les centres sont occupés par 
des électrons. 


. Les centres de recombinaison se trouvent à un niveau d'énergie 
… défini par r9 et po qui sont les concentrations des trous et des élec- 
trons à l'équilibre dans un spécimen où le niveau de Fermi coïncide 
avec la position des centres de recombinaison. 

Parmi les cas simples où l’équation de Poisson est résoluble, outre 
celui des mobilités égales, il en existe un autre : c’est le cas où une 
mobilité est nulle ; ceci correspond par exemple à un semi-conducteur 
d’impuretés où l’action de la lumière a pour effet de faire passer un 
électron de l’atome d’impureté dans la bande de conduction (semi- 
* conducteur de type n). Dans cé cas les atomes d'impuretés jouent le 
… rôle de trous de mobilité nulle. Pour conserver l'égalité des courants 
… de trous et d’électrons, il apparaît un champ électrique qui compense 
… exactement le courant de diffusion dû aux électrons. Il n'y a pas 
d'effet photomagnétoélectrique car les deux courants sont nuls sépa- 
* rément. Dans ce cas la théorie de Frenkel donnerait un effet. Par 
* contre, dans le cas des mobilités égales, la théorie de Frenkel entrai- 
_ nerait la suppression de l'effet Dember et par suite de l'effet photo- 
à _magnétoélectrique ; or il est évident que ce dernier subsiste puisqu'il 
» est lié non à la présence d'un champ électrique mais d'un flux de 
porteurs libres, dans le semi-conducteur. 

; 
3 


Dans le cas où les mobilités sont inégales, on ne peut supposer 
n—p—N; dans ce cas le terme N nous gêne. Supposons que nous 
ayons affaire à un semi-conducteur dans lequel le nombre de porteurs: 

Le 


# (!) Physical Review, 1952, 87, 387. 
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injectés soit nettement plus grand que N. Si l’on regarde l'équation 
de Poisson dans ce cas : 


Une faible différence entre p et n donne naissance à des champs élec- 
triques intenses. On est donc conduit à poser p peu différent de n et 
en première approximation p—n. 
Reprenons les équations de départ : 

> 

Jr = €bPE — eD,\/p 

—+ 

Jn = etnnE + eE,\V/n 


qui peuvent se mettre sous la forme : 


On a dans ce cas : 


æ c’est-à-dire p=n 


c'est le cas d’un spécimen intrinsèque. | 
Posons dans ce cas : : 


— Bi 1 + 0)= pi + a) = pm 
d’où : 
2Hnkp 


TT 


On obtiendra donc une meilleure approximation en prenant pour * 
mobilité moyenne la moyenne harmonique des mobilités. - 

Nous admettrons que la formule précédente dérivée dans le cas . 
d'un spécimen intrinsèque est encore vraie dans le cas général. N 
Remarquons encore que dans le cas où une mobilité est nulle, elle 
donne encore de bons résultats. 

En ce qui concerne la lumière nous ferons la théorie dans le cas … 
d’une lumière monochromatique. On admettra que le nombre des 
porteurs créés est de la forme aL exp. (— 4x). 

2 étant le coefficient d'absorption de la lumière, 

L étant l'intensité d’éclairement en photons par centimètre carré 
par seconde. 

Les calculs ne sont pas forcément vrais pour une lumière polychro- 
matique sauf si celle-ci est violemment absorbée. 
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DEUXIÈME PARTIE 


THÉORIE SIMPLIFIÉE DE L'EFFET 


D après la discussion générale, nous adopterons donc pour traiter 
- le problème, les trois hypothèses suivantes : 
a) les mobilités sont égales ; 


b) la recombinaison en volume est de la forme Z ; 


©) le nombre de porteurs créés par la lumière est de la forme : 
aË exp (— ax). 


Notations. 


hk— hauteur du spécimen. 

[= épaisseur du spécimen. 

N—densité de porteurs libres dans le spécimen non éclairé, de 
l’ordre de 10!#. 

u— mobilité des électrons ou des trous ; 

D— constante de diffusion reliée à la mobilité par la relation 


, : ; KT 
… d'Einstein D — — y. 
€ 
” r— durée de vie en volume; dans le germanium + varie de 1 ms 
DA 1 ps. 


. 


j 


. 


» @—coefficient de recombinaison en volume défini par DE — À ; 
5 a les dimensions de l'inverse d’une longueur et varie de 4 à 100 em" 
- dans le germanium. 

É s— vitesse de recombinaison superficielle, comprise entre 200 et 
10“ cm./sec. 

… —e — charge de l’électron. 

: 

Calcul du courant dû aux trous ou aux électrons en l'absence de 
“champ magnétique. — Les axes sont définis comme dans l'introduc- 
“tion, l’origine de l'axe des x étant prise sur la face éclairée. 

» Ilest évident qu’étant donné la symétrie entre les électrons et les 
- trous, et du fait que nous avons supposé leurs mobilités égales, nous 
} aurons les mêmes équations pour les électrons que pour les trous, en 
- changeant seulement le signe de la charge. 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Janvier-Février 1954). 


4 
/ 
è 
. 


5 


Ru. 
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D'après nos hypothèses les trous ne sont soumis qu aux forces de » 


diffusion, le courant provoqué par ces derniers est donc donné par :« 
_ op 
(1) Jr=—ebD;; 


comme nous l'avons vu il faut joindre à cette équation, l’équation de 
continuité : 
1 xd p 
(2) Vir=g—r=aloexp(—ax) —. 
6 , : é 
En éliminant /, entre les deux équations et en tenant compte de la 


relation D£? ——+ il vient : 
d?p Lo 

(3) D Bip — a exp (— ax). 
On est en présence d’une équation différentielle linéaire du second 


ordre à coefficients constants. Les solutions de cette équation sont de 
la forme : 


Re 


«7e 


p= Pi exp (— Êx) + P; exp (6x) + Ps exp (— ax), 


PEN RER LT 


le dernier terme représentant une intégrale particulière avec : 


= aLo 


BR: 


Les coefficients P, et P; sont déterminés par les conditions aux 
limites qui sont fonction du traitement de surface. 

Dans toute la suite nous supposerons / suffisamment grand pour 
que exp (— Pl) soit négligeable devant l'unité, c'est-à-dire 8 > 5. 
Ceci revient à dire qu'aucune paire électron-trou n’atteint la face non 
éclairée. Ceci entraîne P; — 0. 

Nous avons fait implicitement l'hypothèse «/ >> 1. Ceci n’est d’ail- 
leurs pas une hypothèse supplémentaire car dans le résultat final le 
fait d’avoir « inférieur à 8 donne une valeur faible de l'effet. 

La solution de l'équation générale est dans ce cas : 


p=P; exp (— x) + P; exp (— ax) 
P, va être fixé par les conditions aux limites sur la face éclairée. 
Or, en surface, le courant est dirigé, non pas vers l’intérieur, | 
comme le courant en volume, mais vers l'extérieur, car la surface est 
un lieu de forte recombinaison. Si po est la densité au voisinage de. 
la surface, le nombre de paires électron-trou qui s’y recombinent, par. 


a à de née nn he tn it de Éd SSSR dde ns C7 
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unité de surface et par unité de temps, est de la forme op, « a les 
‘ ; . É « 

dimensions d’une vitesse, et le courant de surface est de la forme : 


# 


16 
ee di 
- poétant la valeur de p pour æ—o. 
» Si l’on exprime cette condition pour æ—o, il vient : 
er 
= L(&) le = — Po 
NE 
(CE) = 


une identification rapide fournit : 


. donc : 


pi aLo cs + aD 
17 D{a? — £?) ° os + FD 


d’où finalement le nombre de porteurs présents en fonction de la 
- distance : 


L cs + aD Lo 
PE)= per - 2 80 XP (— Pt) — 7 exp (— ax) 


ts) 2 LiDe © D 2Lo 1 
DE pue pp exp (Pa) — 5 exp (— au). 


| 
é 
: cet pour la densité de courant : 


Calcul de l’effet photomagnétoélectrique. — Lorsque nous avons un | 
courant quelconque c'est qu’il existe une force libre provoquant un 
» courant de déplacement. 
» ss 
: Soit F; la force existant avant la présence du champ magnétique. 
3 FA : à 
» Soit F la force en présence du champ magnétique. Et 
En tenant compte de la force de Lorentz on a : OT 


> — > — > _— 
Tr +— o AH, avec DRE 


b É s — 
d’où une équation vectorielle en F : 
| > > pur ner 


+ qui, pour la composante £ de la force donne : 


A Le UHF5 
= uH \? 
LA 4 
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— 
Nous avons vu que le courant dû aux trous était donné par AGO 
le courant dû aux électrons étant alors — 7,(x). 
Sous l’action du champ magnétique trous et électrons vont être 
défléchis et il apparaîtra un courant transversal : 


\ 


suHE7 
ee Pa Ja 4 
Ji EX - 
1+(#) 4 


Supposons qu'on demande au spécimen de ne débiter aucun cou- 


Fig. 10. 


OT 


rant (ou de débiter sur une impédance infinie, 
ou grande vis-à-vis de la sienne), il apparaîtra 


entre ses extrémités une différence de poten- « 
tiel V,. Pour ne pas avoir à tenir compte des « 


effets de bout, il est préférable de découper le 
spécimen en tranches d'épaisseur dh, c’est-à-dire 
de raisonner sur une tranche limitée par deux 
équipotentielles. Il faut donc écrire que dans 


cette tranche la différence de potentiel dV; qui « 


apparaît doit donner naissance à un courant de 


conduction qui contrebalance le courant photo- 
magnétoélectrique, le courant total devant être nul. La conductance 
d'une telle tranche est donnée par : 


1 
(neue + seu f. px) 
0 


dh 


La tension qui apparaît aux extrémités de cette tranche est donnée 


par : 


> 
e J<dædh 
Ve = ——,— 
Ney-+aen [, pdzx 


et la tension totale aux bornes du spécimen : 


V= fi DE 


Or on a : 


Bee) 


Je Fed — eD{p(0)— p(D] 


L Pi Ps 
Jpde=$ +à 


Ph En ha rg 


uit ELA 


re cc # wat dote SFR ee à à Dr CCS 
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d’où 
2DAH 
pe Li 5 GA 
== 2 
uH\ Pruti x 
FETE 4 
Il vient finalement : 
RHD LoD(a — 8) aB(s + BD) 
Are c S+ RD ciax— B)+ D{a— ÿ:) 
LES uH\? N/ aBis + BD) Dia? — p? , 
b cdd à F P ) 
1H = a {a FJD) ce 


Les résultats s’énoncent ainsi : 


avec : 
se 2H D°a8 
POIL 
N/ ED(S + BD}(x + 8) 
2  s+D(a+f) 
Lorsque l’illumination augmente, l'effet sature et tend vers A. 
Lorsque l’illumination est faible, V, est proportionnel à L,, c’est- 


D 


- à-dire : : 


» 
; 


A 
Ve Lg: 


Application au cas de la cuprite. — La formule théorique que nous 
avons établie s’écrit dans le cas de : à — 


G==10 
ra 
ET B +" Lo 
avec : 
A ar ue 
C 
N/ 
B—=—Df$? 


Outre le fait que B est grand dans la cuprite, on a en plus N très 
faible ainsi que L/. 
N est faible parce que l’énergie d'activation des impuretés est suffi- 


 samment grande pour que ces dernières ne soient pas ionisées à la 


température de l'air liquide. 
l'est faible car les spécimens utilisés par Kikoin et Noskov étaient 
minces. 
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D'autre part D est faible de l’ordre de 1, mais le produit D est 
grand et le produit NID£? faible. Le résultat est que À est grand et B 
petit. Ceci entraîne que pour une lumière faible, on soit déjà près de 


la saturation. \ 
_Calculons & en supposant B faible, c'est-à-dire : V,—A ;"cec 


donne : 
105 B—5 volts, 
d’où : 
= hstatcme 
valeur beaucoup plus élevée que dans le germanium, ce qui corres- 


pond au fait bien connu que la durée de vie des porteurs minoritaires 
est faible dans la cuprite. 


CALCULS ANNEXES 


Calcul de la photorésistance. — Il est intéressant de comparer 
l'expression donnant la tension de l'effet photomagnétoélectrique, 
avec l’accroissement relatif de résistance dû à la lumière : R : 

L’accroissement de conductivité dû à la lumière est donné par : 


I ? 21e P; P: 
mare fret) 


__2pe Lo  s+Diatf), 


c’est-à-dire : 


AR h DFSHRD) «+  ? 
d'autre part, [la résistance du spécimen en l'absence de lumière est 
donnée par : 
hk 
R CE Nepi 


d'où le rapport : 
AR _2 Lo 5+4D(a+f) Lo 
R = =NiDe FA Use DL. TE": 


On voit donc que la tension photomagnétoélectrique pour des 


lumières faibles est égale au produit, par À, du rapport : 


AR 
Via, faible) — R A 


dote à dl de 


Influence de l’épaisseur du spécimen. — Nous nous placerons ds 


un cas particulier simple. Dans le cas général on devrait se reporter . 


1 
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aux équations donnant P, et P, ; les caleuls sont possibles, mais longs 
Let fastidieux. 

- Nous supposerons donc « infini ; toute la lumière est absorbée à la 

» surface antérieure : cette dernière ; Joue, en somme, le rôle de source EM: 

… de paires électron-trou. 

 L’équation de départ s'écrit alors : 


5 ; 
k D 2 De. : er 

mé dx? CAEN . 
2 v 

Nous nous placerons dans le cas où la vitesse de recombinaison sur = 

la face arrière est quelconque. Pour des raisons de commodité de s'ÉAE 


(0) =— s'p(0) 116 

JO) = pt) — Lo ee. 

ce qui donne NE 

RER | Ne: 

(an+7) sh $/+L(s' +o)ch f/ et 
E_- P SX TRS EOTRNE REEL 7 AR IE ER 
AE (eo+5) sh 82 + (a + 6’) ch Bl 


comme l'effet Kikoin est donné par : 


p | 2hDH pli) — plo} 

10 2Ë +(£ Æ)] Ni+a de pd 

1 pl) — po) =P; (eh B£— 1) + Pa sh El 
He sh fe + (ch Bl— 1) 


4 


AL; 
= B + Lo 


Mo CES pit “pi 
MR 1e CTP ANNEES 
r+(#)] sh fl + gp (ehRl— 1) 
__mg(r +55) sh Henhes gl 


Er 


sh f/+ = =: (ch Bl— 1) 
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Effet quadratique. — Dans l’article de Frenkel, il est fait mention 
de l’effet suivant : 
Lorsqu'un semi-conducteur illuminé est tourné d’un certain 


angle 9 autour de l'axe des z, le champ magnétiques 
produit, outre la tension de Kikoin V, qui décroît dans 
le rapport cos 9/1, une deuxième tension V; qui appa- 
raît entre les deux côtés de la lame. Cette deuxième 
tension est proportionnelle au carré du champ magné- 
tique. 

L’explication en est la suivante : la tension résulte 
de l'effet Hall sur le courant de conduction prenant 
naissance par suite de la tension de Kikoin. 

Etudions l'effet Hall dû aux courants qui apparais-w 
sent dans le spécimen, dans la direction de l’axe 


des #. Le courant dû aux porteurs créés par la lumière et défléchis 


=? 


par le champ magnétique, J;, se décompose en /,;, dû aux trous, 


> 


Jr, dû aux électrons ; ces deux courants sont dirigés dans la même 


direction et sont égaux, par suite leurs effets Hall se compensent. 


Le 2 
Seul le courant de conduction y,, dans le cas d’un germaninm n, est 
susceptible de provoquer un effet Hall et c'est cet effet que l’on 


mesure : 


avec : 


“ 


Vr 


MN EH Sin 
FE RoNect 


1/Ro— uNeld/h. 


Cette formule donne bien la bonne dépendance 
en champ magnétique observée par Kikoin en H? 


cos ? sin 0. 


Faisons le rapport : É 


Cette formule est intéressante car elle permet 
d'atteindre la mobilité. Remarquons toutefois qu’il 


Fig, F2. 


ne s'agit pas de celle des porteurs créés par la 


lumière, mais de la mobilité des porteurs existant à l’état libre dans: 
le germanium non illuminé. 
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ÉTUDE EXPÉRIMENTALE 


Les expériences qui vont suivre furent faites sur différents spéci- 
mens de germanium. Les premiers avaient de l’ordre de 2 à 3 cm. de 
long, 1 cm. de large, et 2 mm. d'épaisseur; c’est sur ceux-ci que fut 
mis en évidence l’effet photomagnétoélectrique ; la tension apparais- 


-sant aux bornes dans ce cas était de l’ordre du mV. 


Par la suite 1l a paru préférable d'opérer avec des spécimens de 
dimensions plus faibles, 8 mm. de longueur, 3 mm. de largeur, 
1 mm. d'épaisseur; de tels spécimens éclairés par l’image d’une 
lampe au zirconium à l’aide d’une lentille ouverte à f/1, donnaient 
des tensions de 30 mV, dans un champ de 2 000 œærsteds. C’est grâce 
à ces spécimens que put être étudiée la répartition spectrale de l'effet, 
avec les fentes du monochromateur ouvertes à 2/10 de millimètre, 
ce qui donnait une assez bonne précision. 

Enfin un spécimen de 3 mm. de long, 3 mm. de large et 2/10 de 
millimètre d'épaisseur fut préparé; c'est sur ce spécimen que fut 
étudiée la saturation en fonction de la lumière par la méthode indi- 
quée plus loin. 


Influence du traitement de surface. — Nous parlerons du traitement 
de surface en premier, car celui-ci a une grande importance si on veut 
pouvoir mettre en évidence l'effet. 

D’après la théorie on voit que l'effet dépend fortement de la vitesse 
de recombinaison en surface et est inversement proportionnel à cette 
dernière. Ceci est d’ailleurs confirmé par les expériences que nous 
avons faites. 

Nous avons d'abord mesuré la tension de Kikoin pour un spécimen 
poli mécaniquement avec du papier très fin de façon à obtenir un 
beau poli. La tension qui apparaissait était de l’ordre de 1 mV pour 
de forts éclairements. Il suffisait alors de deposer une goutte de 
mélange acide fluorhydrique, acide nitrique sur la surface, pour que 
la tension de Kikoin passe de 1 mV à 30 mV. Le polissage chimique 
obtenu de cette façon correspond d’après Shockley à 5 — 2 000 cm./s. 
alors que le traitement mécanique correspond à 5— 10" cm./s. Ceci 
est bien en accord avec nos expériences. 

Nous remarquerons-que, si nous avons pu meltre en évidence l'effet 
photomagnétoélectrique, c’est parce que nous avions pris préalabie- 
ment soin de polir chimiquement la surface. 


Etude en fonction de l’intensité lumineuse. — Le problème qui se 
pose dans ce cas consiste à faire varier l’intensité lumineuse sans 
toucher à la répartition spectrale de la lumière tombant sur le spéci- 
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men. Ceci n'aurait guère d'importance si l'on disposait d'une source 
n’émettant que des longueurs d'onde violemment absorbées, ou bien 
d’un filtre coupant toutes les longueurs d'onde au-delà de 1, OU 
Malheureusement, nous ne disposions pas de ces éléments. Aussi 
avons-nous procédé de la façon suivante : 

a) pour des faibles lumières : nous avons réalisé le montage 
suivant : la source lumineuse était placée au foyer d’un miroir aluminé 
ouvert à f/3, ce dernier renvoyait un faisceau parallèle sur un 
deuxième miroir et le spécimen était placé de façon à être complète- 
ment illuminé par la focale verticale de ce miroir. Pour faire varier 
l'intensité lumineuse on disposait d’une fente verticale à largeur 
variable placée perpendiculairement au faisceau parallèle. 

Ce montage a l'avantage d’envoyer sur une surface fixe, une inten- 
sité lumineuse variable sans modifier la répartition spectrale, et sans 
trop changer la répartition spatiale de l’éclairement. 


| fente variable 


Fig. 13. 


Pour mesurer l'intensité lumineuse, on utilisait une thermopile 


dont la fente avait la même surface que le spécimen. 
Le résultat des mesures fut le suivant : 
V;—=tension de Kikoin. 
Vy = tension due à la thermopile. 


F 


Ve Vi V#/Vi 
118 110 0,93 
103 98 0,9 
99 ëg 0,91 
87 79 0,89 
75 67 0,89 
62 55 0,94 
48 45 0,94 
36 34 0,99 6 


» 


1] 


- oder Gus on 1" À ER 


becs halte à 2 fé fn uttote codée nu 7 dééé doi ee Sd 


anse” 


RP SRE RRREN TT EE EEE 


hr 


71 


LÀ 


Eu. 


. à 


L'EFFET PHOTOMAGNÉTO-ÉLECTRIQUE SUR LE GERMANIUM 7 


Le rapport est sensiblement constant, ce qui vérifie bien la linéa- 
rité de l’effet pour de faibles lumières : 
…. D) aux fortes lumières : le montage précédent ne permet pas 

d'obtenir de fortes lumières à cause de la trop faible ouverture des 
* miroirs; d'autre part, étant donné que l’étude de la saturation en 

fonction de la lumière permet d'atteindre le coefficient À, valeur-limite 
de la tension de Kikoin aux fortes lumières, il est intéressant de 
pouvoir tirer cette valeur sans avoir à mesurer l'intensité lumineuse. 
— … Le procédé suivant permet de réaliser cette condition. Il consiste à 
mesurer à la fois la tension de Kikoin et sa dérivée. Dans ce but, on 
» éclaire le spécimen avec une forte 
lumière continue à laquelle on 
- superpose une faible lumiere modu- 
lée à 125 périodes. L’intensité de la 
“faible source restant fixe, on fait os! 
… alors varier la forte lumière. 
n Dans l’expérience la lumière con- ge 
» tinue était fournie par une lampe Q) 
2 zirconium suivie d’une lentille 
ouverte à f/1; la faible lumière ss 
était fournie par un éclairage galva- Fig. 14. 
4 nométrique. 
—_ La tension de l'effet photomagné- Le | : 
- tuélectrique était mesurée par un simple millivoltmètre, l'accroisse- 
ment de tension dû à la faible lumière était mesuré grâce à un 
“ amplificateur 125 périodes. Il est nécessaire d'opérer sur un spéci- 
- men de faibles dimensions de façon à pouvoir disposer d’assez de 
“ lumière pour pouvoir observer la saturation. Cette dernière est mise 
- en évidence d’une façon frappante; il suffit de couper la forte lumière 
* avec un écran, pour voir le signal dû à la faible lumière croître. 
- Soit V, la tension de Kikoin due à la forte lumière, soit AV la ten- 
» sion due à la faible lumière AL alternative. 
_ D’après la théorie, on a : 


Roue dentée 


AL 
Vo eee 
d'où en dérivant par rapport à L, : 
2V —ALo+AIB+Lo) AB 
FE (B + Li} — (B+lL) 


v PA 
si l’on fait le rapport + on obtient : 
9 Lo 


2 
Ga 
SN D 
dLo 
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0,1 0,2 0,3 0,4 


AE 


d'autre part : 


AV \1/2 
ASS ane Gus 
d’où si l'on trace la courbe 1/V en fonction de ——— on trouve une 
droite (cf. courbe). 
Les résultats expérimentaux suivants furent trouvés : 


AV \1/2 
ES LA L (ia) 
y ©n 10 mn Lo \ V 

() {4,9 

2 4,0 0,0 I 

7 3,5 0,143 0,267 
8 2,7 0,125 0,209 
9 2,0 OH 0,179 
10 2,2 0,100 0,148 
30 0,9 0,033 0,081 


Ces résultats donnent À — 12} TVe 
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Etude en fonction de la longueur d'onde. — 1) APPAREILLAGE. — 
Pour cette étude on dispose d’une lampe à arc au zirconium de puis- 
sance 100 watts, et d’un monochromateur double à miroirs et à 
prismes de sel gemme; l'avantage du monochromateur double est de 
réduire fortement la lumière parasite. 

On forme sur la fente l’image de la source, et la lumière est 
modulée à 125 périodes à l’aide d'une roue dentée à cinq dents fixée 
sur un moteur synchrone quatre pôles. Derrière la fente de sortie on 
place le spécimen verticalement de façon à l’illuminer complètement, 
ce dernier étant placé dans un champ magnétique de 2 100 œrsteds 
fourni par un aimant de magnétron. 

Le signal produit par l'effet est envoyé à l'entrée d’un amplifica- 
teur dont l’impédance d'entrée est de 1 mégohm ; le signal amplifié 
est envoyé dans un démodulateur dont la tension de sortie est pro- 
portionnelle à l’amplitude du signal d’entrée ; celle-ci est amplifiée à 
l’aide d’un amplificateur à courant continu, puis envoyée sur un enre- 
gistreur. 

D'autre part le monochromateur est muni d’un moteur qui fait 
tourner les prismes à vitesse constante. 

On a donc directement sur l’enregistreur la tension de l'effet photo- 
magnétoélectrique en fonction de la longueur d’onde. 


2) Erupe EXPÉRIMENTALE. — Nous avons d’abord étudié la réparti- 
tion spectrale de la source à l’aide d’une thermopile (celle-ci présente 
une intensité pratiquement constante entre 1,6 & et 2 u) puis la 


- répartition spectrale de l'effet et enfin celle de la photorésistance. 


Les résultats que nous allons annoncer ne correspondent pas à la 
répartition spectrale réelle ; toutefois ils constituent une bonne 
approximation si l’on admet que l'intensité de la source est constante 
dans la région des longueurs d’onde comprise entre 1,6 Het 2 y. 

En fait c’est surtout la comparaison des deux répartitions spec- 
trales qui est intéressante. 

a) Répartition spectrale de l'effet. — L'effet commence à décroître 


‘à partir de 1,5 y et est tombé à zéro pour 1,8 4. (cf. courbe V;())). 


b) Répartition spectrale de la photorésistance. — La photorésis- 
tance commence à décroître à partir de 1,55 y. et est pratiquement 


» tombée à zéro pour 2 y (cf. courbe V,(1)). 


Il y a donc un net décalage de longueur d'onde entre la coupure de 


: l’effet Kikoin et la coupure de la photorésistance. 


Ce fait est bien expliqué par la théorie : en effet la photorésistance 
est influencée uniquement par le nombre de porteurs libérés en 
volume, alors que l’effet Kikoin n'apparaît que lorsqu'on est en pré- 
sence d’un gradient de concentration, d’où la nécessité d’une lumière 


plus fortement absorbée. 


Dans le cas de la cuprite la réponse spectrale différente est due à 
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ce que la largeur de la bande interdite est plus grande que dans le 
cas du germanium ; d'autre part à la température de l'air liquide les 
impuretés ne sont pas ionisées, mais sont susceptibles de l'être par 


1,4 15 1,6 1,7 1,8 À (microns) 
Courbe 2. 
action de lumière rouge; c'est ce qui explique dans ce cas l'action 
particulière de la lumière rouge, qui a pour effet de diminuer la 
résistance du spécimen et par suite de diminuer l'effet. | 


Application de l’étude spectrale à la mesure des coefficients £ et o. 
— La comparaison entre l'accroissement relatif de résistance dû à la 
lumière et la tension photomagnétoélectrique pour un champ magné- 
tique faible et une lumière monochromatique faible, montre qu'il 
existe entre ces deux quantités la relation : 


= A (voir p. 70). 
__ HD$A œ 
a+8+i 


Comme : A 


| 


, 


: : V . 
on voit que l'étude du rapport xp nous donne, pour des lumières 


R 
faibles fortement absorbées, c’est-à-dire pour « infini, le produit DB, 
et pour des lumières monochromatiques non fortement absorbées, 


c'est-à-dire pour à fini, la valeur de = . Comme d’après les 


so D 5 


Lin à 


i 
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mesures de Fan et Becker (1) on connaît la dépendance de « en fonc- 
tion de la longueur d'onde, l'étude de A en fonction de } permet de 


LÉ 5 L . © À ù 
vérifier si l’on obtient une valeur constante pour 8 + p: Connais- 


sant $ d’après la première mesure et 6 + 5 d'après la deuxième, on 
en tire c. 

L'étude de B pourrait nous donner des renseignements sur ces 
valeurs, mais ce coefficient est plus difficile à atteindre expérimenta- 
lement que A car il est nécessaire pour l'obtenir de connaître I. 

On pourrait évidemment tirer À de la comparaison des cour- 
bes V,(à) et V;(à); nous avons cependant pu mettre au point une 
méthode de zéro qui s’est avérée sensible. 

Cette méthode consiste à annuler l'effet photomagnétoélectrique: 
par l’effet dû à la photorésistance. 

On procède avec une lumière modulée à 125 périodes. Il apparaît 
d'une part, aux bornes du spécimen la tension alternative V; due à 
l'effet photomagnétoélectrique et, si l’on branche aux bornes du spé- 
cimen, en plus, une pile, une tension alternative :AR due à la photo- 
résistance. On fait varier : jusqu’à annuler la tension photomagnéto- 
électrique ; au zéro, on a &4R— V;. 

Nous avons employé pour ce faire un des montages suivants (le: 
deuxième montage permet de lire directement le courant et, connais- 
sant la résistance du spécimen, d’obtenir À sans faire intervenir les. 


- éléments du circuit, car : À — Ro). 


| Signal: 


Nù 


/. 
Fig. 16. 


, 


“ (1) Znfra red properties of Silicon and Germanium, Semi condacting 
» Materials. Butterworth, London, 1951, 132. 


x 
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Les résultats furent les suivants : 


œ À A(mV) 
co PE ET 169 
re: 1,9 4 18,9 
13,2 1,65 y 6,2 

sa 1,70 pe 2,1 
0,75 1,80 LL 0,48 


pour «a —c , On a : 
HD£RA 
AE 


le produit D£ prend dans ce cas la valeur 3 700. 


avec  A—18,5mV, A—2mm. H—2 100 ærsteds, 


Al(mV) 
15 
1 10 
5 \ 
1,4 1,5 1,6 2 PRE ENT TS 


Courbe 3. 


Si l’on prend D—730, on obtient pour B, coefficient de recombi- 


naison en volume, 8 — 53. 
Pour « non infini, on a : 


1 ne œ : 
a+ i+s 


. ç | 
on doit donc trouver pour +5 une valeur constante en posant | 


ç ue . 
B + 5=—=82, on vérifie bien la dépendance de A en fonction de À. 
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. 


(cf. courbe A(1)); cette courbe représente A en fonction de À avec 
ù Les - : Fi 
: 8 + . — 82, les points sont des points expérimentaux. 

De la connaissance de DB on tire : 


L —D$? = 5,2 u/sec. 


- valeur relativement faible due partiellement à la recombinaison sur 
les bords. 


-  Connaissant £ et p+S on tire os qui ici prend la valeur de 


2 240 em—!, valeur bo an) à un polissage chimique moyen. 
Les études que nous avons faites montrent que pour que cette 
expérience ait la signification voulue, il faut se méfier des effets para- 
. sites. Il est nécessaire de plus que le spécimen ait des dimensions 
4 relativement larges pour éviter l’erreur due à la recombinaison sur 
. les bords, que Tue soit suffisamment grande pour que la 
» D tion 81 1 soit réalisée, sinon il faut tenir compte de la recom- 
binaison sur la face arrière ; enfin la hauteur illuminée doit être déli- 
» mitée précisément, car une trop grande imprécision sur cette der- 
nière donnerait pour 6 des valeurs par trop imprécises. 


Etude en fonction du champ magnétique. — a) Champs faibles. — 
… Nous avons étudié l'influence des champs faibles en plaçant le spé- 
. cimen au centre de bobines de Helmholtz ; l'effet se faisait sentir à 


sn érection DE nn de ne Cd 


70.000  H(@rsteds). 


5.000 10.000 15.000 
Courbe 4. 


; Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Janvier-Février 1954). 6 
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partir de champs de 1 œrsted. Le spécimen employé dans cette { 
méthode ne donnait que peu d’effet ; par suite nous avons préparé des 
spécimens 30 fois plus sensibles avec lesquels il n’est pas impossible 
de détecter des champs magnétiques de 0,03 œrsted. 

b) Champs forts. — Nous avons étudié la dépendance de l'effet en 
fonction du champ magnétique jusqu’à des champs de 22 000 æœrsteds 
grâce à l’électroaimant qui est arrivé récemment au Laboratoire (ce 
dernier était conçu spécialement pour donner des champs magné- W 
! tiques homogènes dans un assez grand volume). 

On mesurait simultanément le champ magnétique grâce à une # 
balance de Cotton, et l’effet photomagnétoélectrique. La lumière # 
servant à illuminer fe spécimen était dans ce cas fournie par une 
lampe à ultra-violet pour éviter des effets thermiques. 4 

Nous avons tracé sur la figure V, en fonction de H pour deux inten- # 
sités lumineuses différentes. Cette courbe est en bon accord avec la 4 
théorie et donne pour la mobilité des valeurs de l’ordre de 
2 300 cm?/volt/sec. #4 


< 


CONCLUSION | 


À Nous avons mis en évidence sur le germanium l'effet photo- 
à magnétoélectrique : \ 
| \ — donné une théorie en bon accord avec l'expérience, 
— étudié la dépendance de l’effet en fonction de la longueur d’onde,: 
de l'intensité lumineuse, du champ magnétique, 4 
i — mis au point une méthode de mesure du coefficient de recom- « 


binaison des électrons et des trous en volume, qui a une grande 
importance dans la technologie du transistor, ainsi que de la vitesse w 
;\ de recombinaison en surface. 1 
En plus, nous avons noté le faible bruit de fond de cet effet, part 
Er rapport au bruit de fond de la photorésistance. Ceci n’a rien d'’éton- 
nant car la principale cause de bruit de fond dans les semi-conduc-" 
teurs est outre le bruit de fond de Nyquist, le bruit de « flicker » qui. 
est proportionnel au carré du courant circulant dans le semi-conduc-! 
teur. Ce dernier n'existe pas dans l'effet photomagnétoéléctrique car 
à il ne passe pas de courant. ‘44 
\ Î rR 4 
(Travail effectué au Laboratoire de Physique. 
de l'Ecole normale supérieure). cs 


\ 
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LE TRAINAGE MAGNÉTIQUE À 
DE FLUCTUATION Ô 


Par Jean-Craune BARBIER £ 


INTRODUCTION 


4. Historique. —- En 1885, Ewing (1,2) a le premier mis en évidence 
dans les phénomènes d'aimantation de fils de fer doux une influence 
du temps qui ne pouvait être attribuée aux courants induits. Dew 
nombreux auteurs ont observé depuis lors qu'après une modification « 
brusque du champ appliqué à un corps ferromagnétique l’aimantation w 
continue à varier postérieurement au processus de variation duw 
champ. Le traînage magnétique est précisément celte variation 
d’aimantation dans le temps, à l'exclusion de celle due aux courants 
induits ou éventuellement à des transformations d’ordre physique ou 
chimique. Ce phénomène très complexe a fait l’objet de nombreux 
travaux (1 à 26). à { 

L'expérience montre que le traînage est d'autant plus intense que 
l’époque de l'observation est plus rapprochée de celle de la variation 
du champ ; aussi beaucoup d’expérimentateurs se sont efforcés d’effec- £ 
tuer des mesures au bout de temps très courts. Mais, dans ces condi- ÿ 
tions, l'influence parfois prépondérante des courants induits rend 
l'interprétation des résultats si délicate que l'existence même du 
traïnage a pu être contestée (21, 22). 

Des expériences prolongées pendant un temps assez long pour que” 
l'influence des courants induits soit rendue négligeable ont prouYél 
l'existence d’un trainage magnétique qui peut, dans certains cas, être 
très important. 4 

Pendant longtemps, on n’a pas réussi à coordonner les résultats. à 
Récemment une théorie générale, due à L. Néel (12), a éclairé l'en=* 
semble en établissant tout d’abord qu’il existe au moins deux catégo- 
ries de traînage magnétique : le traînage réversible ou traînage des 
diffusion et le trainage irréversible ou traînage de fluctuation. Les” 
deux traînages peuvent être superposés dans une même substance. 

Les travaux qui se rattachent au traînage réversible sont les plus” 
anciens (1 à 13). Saæk (7), le premier, a émis l’idée que la diffusion. 


Ge Age gEde dpt 


(1). Thèse présentée le 27 mars 1953 à la Faculté des Sciences de l'Uni 
versité de Grenoble pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences Physieuees 
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d'atomes étrangers, de carbone ou d'azote, dans le réseau d’un cristal 
E ferromagnétique peut provoquer du traînage magnétique. Dans deux 
importants mémoires (12, 13), L. Néel a développé la théorie de ce 
trainage de diffusion. Rappelons-en brièvement les caractéristiques 
essentielles. Le traînage réversible n’est observable que sur certaines 
substances et entre certaines limites de température. La variation 
d’aimantation qui suit une variation donnée du champ tend vers une 
limite déterminée lorsque le temps croît indéfiniment. Le trainage de 
diffusion se traduit aussi par une diminution de la perméabilité 
3 initiale à mesure que le temps écoulé depuis la désaimantation aug- 
… mente. Au lraînage réversible est associé, dans un champ alternatif, 
- un augle de‘perte qui mesure le retard de phase de l'induction par 
rapport au champ magnétique et qui varie beaucoup en fonction de 
la température. Le traînage réversible obéit au principe de superpo- 
« sition : soit J() la variation d’aimantation associée à un champ H(), 
soit J'({) la variation d’aimantation associée à un champ H/({), la 
variation d'’aimantation associée à : 


H"(6) = H(é) + H'(£j sera J'(8) — J(8) + J'(P). 


7 


Le traînage irréversible, découvert par F. Preisach (14), a fait 
… l’objet de travaux peu nombreux (14 à 19). Cet auteur a supposé que 
» l'agitation thermique pouvait être une cause de trainage magnétique. 
» L'étude quantitative des fluctuations thermiques a d’abord conduit 
 L. Néel (16) à édifier une théorie du traînage des ferromagnétiques 
en grains fins, dans lesquels l'agitation thermique entraîne une rota- 
tion irréversible de l'aimantation. Elle lui a permis de donner une 
“ interprétation remarquable des propriétés des terres cuites décrites 
À par E. Thellier (33). Développant sa théorie, L. Néel (17) l’a adaptée 
aux substances massives dans lesquelles des variations de l’aimanta- 
- tion peuvent être dues à des déplacements de paroi, spécialement 
dans les champs faibles. 


cu in MONT e ae ii 


2. But de ce travail. — Sous la direction de M. le Professeur L. Néel, 


« avec sa théorie pour guide, je me suis proposé dans ce travail de faire 
Eu 


LÉ 


une étude d'ensemble du trainage irréversible, d’en préciser les lois et de 
* discuter, à la lumière des résultats obtenus, le domaine de validité des 
; hypothèses formulées. ee 

“ Dans une première partie, j'ai mis en évidence Île trainage dans le 
. domaine de Rayleigh et énoncé les lois auxquelles il obéit. La mise au 
Ë point de dispositifs de mesure sensibles, magnétomètre et appareils d’in- 
* duction, a été nécessaire pour poursuivre cette étude dans une échelle de 
} temps de 1/40 à 4.106 secondes. #Ÿ s 

Dans une deuxième partie, j'ai montré que les lois établies dans les 
> champs faibles restent valables dans tout le domaine d'hystérésis. En 
“effectuant des mesures sur des substances ferromagnétiques variées, j an 


cherché à établir la généralité du traînage de fluctuation, 


Partant de ces hypothèses, L. Néel établit alors que l'effet des 
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La troisième partie a été consacrée à l’étude des variations d’aimanta- 
tion provoquées par l'action d'un léger recuit, d'un champ alternatif ou « 
d’une compression. Les résultats s'inscrivent dans des formules qui font 
apparaître un parallélisme entre ces effets et le traîinage magnétique. 

Enfin dans une quatrième partie, j'ai étudié les pertes magnétiques dans 4 


‘un champ variable. Après avoir établi qu’il existe un rapport simple entre w 


les pertes dans un champ tournant et les pertes dans un champ alternatif, M 
j'ai mis au point un dispositif expérimental permettant la séparation des … 
pertes dans un champ tournant faible, La théorie et l'expérience montrent M 
que les pertes résiduelles, après déduction des pertes par hystérésis et par M 
courants de Foucault, se rattachent directement au traînage. 


: PREMIÈRE PARTIE L: 


LE TRAINAGE MAGNÉTIQUE Li 
DANS LE DOMAINE DE RAYLEIGH 


I. — Hypothèses théoriques sur le traînage irréversible. 


3. Rappel de la théorie de L. Néel. — En partant de l'interprétation 
théorique des lois de Rayleigh qu’il a donnée (30, 31), L. Néel montre 


que, pour étudier l’aimantation dans les champs faibles, on peut ! 


subdiviser un ferromagnétique en grains fictifs indépendants carac- 
térisés par deux champs critiques a et b relatifs, le premier aux 
valeurs croissantes du champ magnétique, le deuxième aux valeurs 
décroissantes. D’après la théorie de l’hystérésis ferromagnétique (28) 

l’aimantation d’un grain initialement négative, ne pourra être. 

retournée sous l’action d'un champ À que si L est supérieur ou égal“ 
à a. L. Néel pose d'une manière tout à fait générale qu’en présence! 
des fluctuations thermiques ce retournement peut se produire même 
si À est inférieur au champ critique a ; il est régi par une constante 
de temps + donnée par la formule 6 de son mémoire (17) : 4 


ah 8/0 ip à | ON 


où S, et Q ne dépendent pas de a et de b. | 
Pour une valeur + de la constante de temps, à un instant t la pro- 


portion P des grains retournés est égale à 1 — e{/", P est pratique- 
ment nul pour des valeurs de : notablement plus grandes que £ et 
égal à l'unité pour des valeurs de + notablement plus petites que #. 


fluctuations thermiques, sur l’ensemble des domaines, au bout d'un. 
intervalle de temps £, est équivalent à celui d’un champ fictif + Hé). 


me 
7) j 


"we 
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_ ajouté au champ appliqué. La valeur absolue maximum de H;(#) croît 
avec le temps et s'écrit : 


H{#)=S,(Q + log t). (2) 


 S, est fonction du volume moyen v affecté par les discontinuités 
» d’aimantation. L'expression 2 ne reste valable que si { est assez grand 
- pour que Q + log { ne s’annule pas. 

… L. Néel a montré énsuite que le mécanisme le plus efficace suivant 
. lequel les fluctuations thermiques aident les parois à franchir les 
- obstacles qui s'opposent à leur déplacement paraît être l’action du 
champ magnétique interne de dispersion créé par les oscillations 
“thermiques de l’aimantation spontanée autour de sa direction 
4 moyenne. Il a calculé, dans”un volume » affecté par une discontinuité 
de Barkhausen, la valeur moyenne H,, de la composante du champ de 
- dispersion suivant une direction donnée. Une analyse subtile lui a 
« permis de préciser l’évolution de H,, dans le temps, de calculer la 
“probabilité de passage des parois au-dessus des obstacles et d’en 
» déduire les valeurs de S, et de Q. Au voisinage de 4—* on a : 


D. 
4 | “* ERA T 
Es Vs 08 5)‘ | (5) 


À D = 20! og. (&) 
k est la constante de Boltzmann. 


k hi pt 


x qe 3 
bson mémoire est voisine de 20 pour toutes les substances ferromagné- 


tiques. L'expression 2 étant justifiée, pour préciser l'influence du 
champ de traînage, il faut évaluer l'effet d’un petit champ superposé 
au champ appliqué. Soit J l’aimantation acquise par un ferromagné- 
tique après une variation du champ dans un certain sens. Une variä- 
- tion ultérieure AH, supposée petite, dans le même sens, entraîne une 
variation AJ de l’aimantation : 


# AJ— (a + c)AH (5) 


tandis qu'une variation — AH en sens opposé produit une variation 
— AJ’ de l’aimantation plus faible en valeur absolue : 


AUTO DIE (6) 


“ifférentielle irréversible et a + c la susceptibilité totale. En partant 
“de l’état d'aimantation (J, H), si au champ H on superpose un petit 
champ supplémentaire À alternativement positif et négatif, l'aiman- 
tion varie entre les valeurs : r 
| J—=J+(a+c)h 

Je = di —2ah. 


_ L. Néel a démontré que la valeur de Q’ donnée par l'équation 87 de 


a est la susceptibilité différentielle réversible, © la susceptibilité | 


\ X 
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L'aimantation moyenne a pour expression : 


Ji + de 
2 


— JE ch: ' 


Le champ fictif de traînage H;({) changeant constamment de sens, 1208 
variation d’aimantation qui lui est associée est, d’après ce qui 
précède: 


AJ(t)= c.Hi(t). (7) 


Le nom de traînage irréversible se jusLifie par cette proportionnalité 
de AJ(t) à la susceptibilité différentielle irréversible c. Les équa-" 
tions 2, 3, 4 et 7 permettent d’expliciter d’une manière très simpleles 
lois du traînage, notamment de déterminer l’action du temps, d'un | 
léger recuit ou d’un faible champ alternatif sur l’aimantation, et 
‘établir l'expression des pertes énergétiques associées au traînagew 
dans un champ alternatif (L. Néel (17)). | 


&. Les lois de Rayleigh. — En 1887, Lord Rayleigh (29) a établi 
expérimentalement les lois qui lient l'intensité d’aimantation au 
champ magnétique dans les champs faibles par rapport au champ 
coercitif. Depuis 1943 seulement, les travaux de L. Néel (30, 31) ont” 
apporté de ces lois une interprétation théorique basée sur l’analyse 
des déplacements d’une paroi de séparation de deux domaines élé- 
mentaires de Weiss. l 

Ces lois s’énoncent ainsi : 4 

Après désaimantation, la courbe de première aimantation d’une” 
substance ferromagnétique a pour équation : l 


# 
Dr 


J— ah + bR?. h<H, (8}é 


Lorsque le champ magnétique a atteint, par valeurs décroissantes, # 
une valeur H,, l’aimantation ayant dans ces conditions une valeur J,, “ 
et que l’on fait alors croître le champ à partir de H,, l’aimantation J“ 

qe je - - 
s ecrit : Û 


J—J—=a(H —H;)+(H—H). H>H (9) 


gi hss 


De même, lorsque le champ magnétique atteint, par valeurs crois-M 

santes, une valeur H, et l’aimantation une valeur J,, et que l’on fait” 
! A . . n . y, . 

alors décroître le champ, l’aimantation s’écrit algébriquement : 4 


b * 
J—J —=a0H — H:) — = (H —H;}. H <H, (10). 


Le coefficient a, affecte la partie réversible de l’aimantation, le 
coefficient b la partie irréversible. 

Des équations g et 10 il ressort que, dans le domaine de Rayleigh, à 
la valeur de la susceptibilité différentielle réversible est toujours ï 


? 
; 
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égale à &o tandis que la susceptibilité différentielle irréversible est 


. fonction du processus suivi. Pour une valeur donnée de l’aimantation, 


les équations de Rayleigh permettent de calculer la susceptibilité 
irréversible si l’on connaît l'histoire magnétique du corps depuis la 


- dernière désaimantation.: 


Au point (J, H) de la courbe de première aimantation la suscepti- 
bilité irréversible est : 
C—2bh: (11) 
Sur la branche descendante du cycle d’hystérésis obtenue en faisant 
décroître le champ de H,, à H elle est donnée par : 


c—=b(H,, — H). EU << Le 
A la rémanente, pour H — 0 : 
CDS (13) 


C’est seulement dans le domaine de Rayleigh qu'existent des lois 
aussi précises pour définir l'état magnétique d’un corps. Aussi parais- 
sait-1l intéressant, en se basant sur elles, d'étudier le traîïnage magné- 
tique dans les champs faibles. 


II. — Dispositifs expérimentaux. 


_95. Choix et désaimantation des échantillons. — Les travaux sur le 
traînage de diffusion montrent qu’il est d'autant plus facile à mettre 
en évidence, toutes choses égales d’ailleurs, que la substance est plus 
douce magnétiquement : il est par exemple très apparent dans un fer 


… doux contenant une petite quantité de carbone. Comme le traînage 


dû aux fluctuations thermiques affecte a priori toutes les substances 
ferromagnétiques, il semble indiqué, pour l’isoler du traînage de 
diffusion, de l’étudier tout d’abord dans les substances magnétique- 
ment dures : alnicos, œrstite, ferrocobalt, etc. 

Nous avons fait des mesures sur des échantillons de forme et de 


dimensions variées, mais pour la plupart parallélépipédiques ou 


cylindriques. L'aimantation dans ces corps n’est pas rigoureusement 
uniforme. De la mesure des moments magnétiques nous avons déduit 


. les valeurs moyennes des aimantations. 


L'état magnétique initial de l’échantillon est défini par une désai- 
mantation dans un champ alternatif décroissant lentement jusqu’à 
zéro. Un rhéostat liquide à niveau variable nous a permis d'obtenir 


facilement des variations continues du champ dans le rapport 


de 1 000 à 1. 


“4 La difficulté des mesures dans le domaine de Raylieigh vient de ce 


4 
in 
. 


4% 


‘que, les aimantations étant faibles, le dispositif expérimental doit 


‘9 


être assez sensible pour permettre l'observation de très faibles varia- 
tions d’aimantation. Nous avons essentiellement utilisé deux types 
d'appareils : un magnétomètre et deux appareils d'induction. 


6. Magnétomètre. — a) 7ube magnétométrique. — Le magnéto-, 


KP 
se 


ja à 


7 
L 
L PE 
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bé D Dao 


e . . . . L' ! 
mètre construit surtout pour mesurer les variations d’aimantation L 
rémanente dans le domaine de Rayleigh doit être sensible et ne pas $ 


être affecté par les variations du champ magnétique extérieur. C'est 4 
pourquoi l'équipage mobile comporte quatre aimants en poudre de 

fer comprimée, en forme de disques (diamètre : 10 mm., épaisseur 

1 mm.), fixés sur une même tige, conformément au principe du M 

magnétomètre doublement astatique décrit par R. Forrer (34) et 
l E. Thellier (33) entre autres. L’aimantation des deux disques extrêmes 
; est de sens opposé à celle des deux disques placés au centre. Les 
3 axes des aimants sont goupillés dans un tube de duralumin. 
rw (diamètre intérieur : 1: mm.) suspendu à un fil de tungstème (diamètre: 
1 45 p ou 30 w) comme l'indique la figure 1. Un miroir permet de 
:  * ramener la mesure de la déviation du magnétomètre à la lecture du 
déplacement d’un spot lumineux sur une échelle graduée. L’amortis- 
17 sement à courants induits est réglable, grâce à la forme tronconique 
de l’évidement des pièces de cuivre entourant les aimants extrêmes. … 


pe tb. Fig. 1. 


se compensent au voisinage du magnétomètre et sont san] 
action notable sur celui-ci. Le champ d’aimantation, sensi- … 


12 
3 


Font mnt ri 


4 


nn ÈS Mia La tthe 


ste a 


L'ensemble ‘équipage mobile et amortisseurs est mis à. 
l'abri des courants W’air dans un tube de verre fermé. Un 
aimant permanent sert à régler le zéro et la sensibilité de . 
l'appareil. Le magnétomètre très rigidement scellé au mur 
est pratiquement insensible aux perturbations mécaniques: : 
Mais il reste influencé par les fortes perturbations magné-. 
tiques en dehors des heures creuses pendant lesquelles il : 
permet des mesures précises. 5 


b) Bobines d'aimantation. — Deux groupes identiques à 
de deux bobines de Helmholtz, d’axes perpendiculaires au, 
tube magnétométrique, sont disposés symétriquement par 
rapport au tube. Ainsi les champs créés par les deux groupés, 


blement uniforme dans tout le volume occupé par l’échan- 
tillon situé au centre du premierg roupe de bobines, est. 
donné en fonction de l'intensité du courant par : x 


He Fat Ii US 


Une bobine d'étalonnage, de mêmes dimensions que l’échan- 
tillon et de surface connue, placée au centre du deuxième 


Fig. 1. — Equipage mobile du magnétomètre. 
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groupe de bobines provoque, quand elle est parcourue par un 
courant :, la même déviation du magnétomètre qu’un échantillon 
de moment S.r. 
_ Le déplacement de l'aimant directeur permet de faire varier la sen- 
sibilité de l'appareil dans de larges limites. Pour les substances du 
type alnico, étudiées dans le domaine de Rayleigh, la sensibilité en 


général utilisée est telle qu'une déviation de 1 mm du spot lumineux 


correspond à une intensité d’aimantation de 8.10-* u.e. m. pour un 
échantillon de volume voisin de 5 em*. 
- Pour certaines séries de mesures le magnétomètre s’est montré 
pratique parce qu’il 
permet de suivre l’é- mV 
» volution del’aimanta- 
. tion d’un échantillon 
au cours d'upemesure 
par une observation pompe 
directe du déplace-  ävide 
ment du spot lumi- 
» neux. Aux heures où 
le laboratoire est peu 
_ troublé magnétique- 
_ ment, le zéro de l’ap- 
| pareil est stable et la 
. sensibilité constante. 


) c) Mesures à diffé- 
rentes températures. 
— Nous avons été 
amenés à faire varier 


. la température au Fig. 2. — Mesure à basse température, 


cours des mesures, ( 


. soit pour étudier le : 
» traînage à différentes températures, soit pour mesurer l'influence 


- d'une variation de température sur l’aimañtation rémanente de , 


« l'échantillon. En immergeant l'échantillon dans un vase Dewar 


t 


metr 
one etre 
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sion est mesurée au moyen d’un couple constantan-cuivre étalonné 
aux points d’ébullition de l'hydrogène et de l’azote à la pression 
ordinaire et au palier de solidification de l’azote. 

Pour les mesures à des températures intermédiaires entre la tem pé-\ 
rature ambiante et la température de l'oxygène liq uide,nousavonseu | 
recours à des échangeurs 
de température. Un courant 
d'hydrogène refroidi dans 
l'air liquide amène des fri- 
a/cool gories à un bain d’alcool 
dans lequel trempe l’échan-. 
tillon {fig. 3). La tempéra- 
ture de l’alcool est fonction 

Fig. 3. — Echangeur de température. du débit d'hydrogène. ; 

L'équilibre thermique est 

lent à s'établir, mais quand 
la température d’équilibre est atteinte, elle peut être maintenue 
constante pendant longtemps. Le concours de A. Lacaze nous a été 
précieux pour le calcul et la construction de cet appareillage. 

Pour les mesures de traînage à différentes températures, l’état 
initial a toujours été défini par une désaimantation à la température 
de mesure. Les échantillons ont été désaimantés sur place, les bobines « 
de Helmholtz du magnétomètre servant de bobines de désaiman- 
tation. 


= 

hydrogène 
aiP 

liquide 


age 


TT “HT. HT AT: 


7. Appareils d’induction. — a) Principe. — Pour les mesures pour 
des champs plus intenses et pour les mesures sous champ, deux 
appareils d’induction ont été construits sur le même principe. 

Deux bobines induites identiques b et b' montées en opposition et 
reliées aux bornes d'un galvanomètre sensible sont disposées au 
centre d'une bobine magnétisante qui crée un champ sensiblement 
uniforme dans un grand volume. L’échantillon amené rapidement du 
centre de b au centre de D’, provoque une déviation du galvanomètre 
proportionnelle à son moment magnétique. La constante de propor- 
tionnalité entre la variation de flux A à travers b et b’ et le moment » 
magnétique de l'échantillon est déterminée expérimentalement en ! 
remplaçant l'échantillon par une bobine équivalente. La constante 


PR PE ee 


dc dues I nos int aps. à. 


de proportionnalité entre A et la déviation du galvanomètre a été 


} 


mesurée au moyen d'une mutuelle inductance que nous avons : 
étalonnée (1,02 mH). Le galvanomètre Kipp employé a une période 
grande (30 s.) par rapport à la durée de déplacement de l’échantillon., 
b) Caractéristiques du premier appareil: — La bobine magnéti- 
sante est un solénoïde de 2 m. de long déjà utilisé par P. Dejean (27), 
Sur un support de carton de 6o mm. de diamètre intérieur, sont. 
enroulées dix couches de spires en fil de cuivre de 3 mm. de diamètre. 
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On peut mettre en circuit soit la première couche seule soit les dix 
réunies. Le nombre de spires par centimètre est de 29,38 pour les 
dix couches réunies. Les bobines b et D’ ont 5 500 spires chacune 


Fig. 4. — Principe de l’appareil d’induction. 


“environ, en fil de cuivre de 3/10 mm. de diamètre enroulé sur un 


tube de 36 mm. de diamètre intérieur. 
L’échantillon est centré dans l’évidement d’un cylindre de duralu- 


min qui glisse à frottement doux dans le tube support de b et b° 


(fig. 4). Une longue tige permet de déplacer l'échantillon à la main. 
Deux butées dont on peut régler la position sur la tige limitent la 
course de l'échantillon. 

Un échantillon ayant une aimantation arbitraire et étant situé ini- 
tialement au centre de b, nous avons représenté sur la figure 5 la 


* déviation enregistrée au galvanomètre en fonction de son déplacement 


5 mm., il n’en résulte qu’une dimi- 
nution inférieure à 1 o/c de la dévia- 


exprimé en centimètres. Le maximum 


._ de déviation correspond à un déplace- déviation 
. ment jusqu’au centre de D". Si la posis mm 


du spot 


tion initiale ou finale est modifiée de 


: 100 
tion du galvanomètre. Les erreurs sur 


le réglage de la position de la butée 

inférieures à 1/2 mm. n’entrent donc 

pas enjeu. de 
A un échantillon de moment magné- 

tique égal à 1 u. e. m. correspond une 

variation maximum de flux d'environ 


déplacement 


_ 14 000 Mx. o de l'échantillon 

_ Ce premier appareil permet des 5 10 cm 

_ mesures dans des champs intenses 

mais l’exiguité du volume subsistant Fig. 5. — Réglage du 
autour de l'échantillon rend difficiles déplacement de l’échan- 

les mesures à très basse température. tillon. à 
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c) Caractéristiques du deuxième appareil. — Le solénoïde B 
comprend 50 bobines plates (diamètre intérieur : 150 mm.) de 


180 spires chacune, en fil de 7/10 mm., entassées les unes sur les 
autres. Un réglage bobine par bobine permet d'obtenir un champ # 


. . L 
uniforme dans un grand volume. La variation de champ dans l’espace 


parcouru par l’échantillon est inférieure à 1/3 000. Les bobines D et, b" 


possèdent chacune 5 o10 spires de fil de 3/10 mm. enroulées sur un 


> 


tube de bakélite (diamètre intérieur : 70 mm.). L'espace entourant 


l'échantillon est suffisant pour loger un vase Dewar permettant de 
conserver de l’hydrogène liquide, pendant toute la durée de la mesure: 


Mais au moyen de cet appareil (6g. 6) il n’est pas possible d'obtenir 


des champs aussi intenses qu’avec le premier; sa sensibilité est plus M 


faible. Le déplacement d’un échantillon ayant un moment magnéti- 
queide ru. em: donne seulement une variation de flux de 8 300 Mx 
environ. La courbe de déviation du galvanomètre en fonction du 


déplacement de l'échantillon est tout à fait. ; 


semblable à la courbe de la figure 5. 


les deux appareils d'induction nous a permis 
d'explorer le traînage dans des domaines: 
étendus de champ et de température, chacun 
des appareils ayant son domaine d'utilisation 
propre. 


III. — Résultats des mesures 
dans les champs faibles. 


par rapport au champ coercitif (4 << 1/5H.), 


tillon conserve une certaine aimantation 
rémanente dont nous avons suivi l’évolution 
en fonction du temps. j 

Nous appellerons {’le temps écoulé entre la 
suppression du champ k et l’époque de l’ob- 
servation de la rémanente. {’ est toujours pris 
assez grand pour que les courants induits 


L'ensemble formé par le magnétomètre et 


8. Traînage de l’aimantation rémanente. — . 
Un échantillon initialement désaimanté est | 
soumis à un champ magnétique À, faible : 


appliqué pendant une durée {. Après sup- ! 
pression du champ magnétisant, l’échan-. 


soient devenus négligeables. Nous avons 


veillé à ce qu’il n'y'ait pas de variations 


Fig. 6. — Schéma de d’aimantation dues à des variations de tem-. 
l'appareil d'induction,  pérature, à des chocs ou à des vibrations. 
À à 
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L'expérience montré que l’aimantation rémanente diminue quand 
d augmente. Au magnétomètre, après suppression de À, on observe 
un déplacement du spot d’abord rapide puis ralenti quand !’ aug- 
mente. La figure 7 traduit la variation de J, en fonction de f' pour um 
alnico, pour différentes valeurs du champ h. La diminution relative 
d’aimantation est importante dans les champs faibles. Voici par 
exemple les résultats pour un champ magnétisant À — 41 œ ; Îles 
“amantations sont données en unités D ten Eu : LPS 


131,7 125,9 119,1 113,3 107,6 102,7 97 


LORS ue à 
* 


* Entre les instants {'— 30 s. et  — 1 920 s., l’aimantation rémanente 

a diminué de plus de 25 0/0. Pour des éhara ps plus faibles la dimi- 
_nution relative serait plus grande encore. 

… Si l’on porte les valeurs de J, en fonction de log {’ les points obte- 


#! 
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nus se situent approximativement sur des droites. La pente de ces ! 
droites est sensiblement proportionnelle au champ magnétisant. 

La représentation.est meilleure si l’on porte les valeurs de (/J, en 
fonction de log #’. On obtient alors un réseau de droites dont la pente » 
est indépendante de À (fig. 8). Dans toutes ces mesures la durée . 
d'application de À a été la même, soit 10 secondes. "4 


Vie 
LT 18 TN Me pe ‘+8 { 
San ne 
nee came TU % \ 
0,2 "LU 
Ÿ 


0,4 


h= 8108 Ë 

0 Logt' ÿ 
10 10° NE OS È 
Fig. 8. — Trainage de l’aimantation rémanente. $ 

L 


Nous avons fait d'autres séries d'expériences, en prenant le même 
champ magnétisant, mais en faisant varier la durée de son application. 


rte 


Sur la figure q ont été transcrites les valeurs de VX en fonction de 
log ’ pour différentes valeurs de {, À restant le même. On obtient un 

réseau de droites parallèles : leur pente ne dépend donc pas de {. Le” 
principe de superposition dont nous avons énoncé la validité pour le « 
traînage réversible, n’est pas applicable. Pour une durée d’applica- 

tion #, du champ, l’aimantation mesurée à l'instant {” après la sup-" 
pression du champ (fig. 10) est, en première approximation : Ë 


J—A'"—Blog #. | 1 


A’ et B ne dépendent pas de ?’. Pour une durée d'application A du 
champ, l’aimantation mesurée à l'instant # + #, est : é 


J" = A" B log (4 + l). 


(0 


_ 
M 


. . . . À 
Si le principe de superposition était valable, pour une application du. 
champ de durée #, + {,, on aurait: | 
| 
: 
| 
| 


J=— A+ A"—B log #'(H +4); 
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Fig. 9- — Symétrie des lois en log é et en log #'. 


- 4: durée d’aimantation ; 
… l' : intervalle de temps écoulé depuis la suppression du champ magné- 
tisant. 


or, l'expérience montre que l’expression de l’aimantation est de la 
‘1 
forme : 


J—A—Blog /. H 


Nous avons retrouvé ces mêmes lois 
» sur de nombreuses substances : alnicos, 
. ferro-cobalt, poudre de fer comprimée, 
à magnétite, ferrites, alnico recuit, œrstite, 


nickel en poudre, etc. Nous en donnons ARR Te) 


: : t t a 
une liste sur la figure 20. UE 


4 Fig. 10. — Non-validité 
9. Interprétation de ces résultats. — En pouce dns 
position. 


- partant des considérations théoriques des 
_ paragraphes 3 et 4, pour calculer l'ai- 

mantation rémanente au bout d’un temps { après la suppression 
du champ , on prend l’aimantation moyenne due au champ 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Janvier-Février 1954). 7 


LE 
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fluctuant + H{(f) après aimantation dans le champ À + H;(?), 
soit : 


3, 2 [h + Hé) = HP). (14) 
D'après l'équation 2 on obtient : 
J=LA+S, (log 4 — log d'). (15) 


La formule 15 établit, en accord avec les résultats expérimentaux 


précédemment cités, que la variation de (V2 est proportionnelle à 
log '. S, est la constante caractéristique du traînage. Elle a les 
dimensions d’un champ. L’échec au principe de superposition est mis 
en évidence, par l'indépendance des termes en log é et en log #’. Du 
point de vue physique, cela signifie que ce ne sont pas les mêmes 
domaines de Weiss qui interviennent dans le traînage de la rémanente 
et dans le traînage sous champ. Le parallélisme des droites de la 
figure 8 prouve que, au moins dans le domaine des champs faibles, 
S, est indépendant de À. 


Pour la détermination de la constante S,, on peut remarquer que 


la relation 15 conduit à l'équation : 


Es ll 
VIr, h — Sy log a 6) 
Vir, l2 
f h — Sy log Es 


où d, et J,, sont les aimantations mesurées aux instants t, et 4. Si la 
sensibilité de l’appareil de mesure reste constante dans l'intervalle 


de temps /, ... 4, pour déterminer S, il n’est pas nécessaire de faire 


un étalonnage des aimantations pour chaque mesure, et J, peut s'ex- 
primer en unités arbitraires, par exemple en millimètres de déviation 
du spot. 

Toutes les formules précédentes sont établies en supposant nul le 
coefficient de champ démagnétisant de l'échantillon. Mais en réalité 


il n'en est pas ainsi et on ne mesure qu'une rémanente apparente, dans 
un-champ qui n’est pas nul mais égal au champ démagnétisant — NJ,. 


N désigne le coefficient de champ démagnétisant de l'échantillon. 


; ses | : 
D'autre part, la variation d’aimantation due au traînage entraîne une 


variation du champ démagnétisant et la substance n’évolue plus dans 
un champ constant, La variation AJ' de l’aimantation rémanente 
apparente est inférieure à la variation AJ que l’on observerait dans le 


cas idéal où l'échantillon aurait un coefficient de champ démagnéti- 


sant nul : 
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Nous démontrerons ultérieurement (paragraphe 16), dans un cas 
général, que : 


1 
TNT a: 


La susceptibilité différentielle irréversible c prend la valeur b.A à la 
rémanente. 
La formule 16 reste applicable en première approximation si J, et 
x 52 . . : 
4 d,, désignent les aimantations rémanentes apparentes et À le champ 


î 

* réel d’aimantation. Nous donnons ci-dessous les résultats relatifs à 
deux échantillons d’un même alnico (H,—= 560 &æ, Ao— 0,374) mais 
de formes différentes : 


4 


N b rude Sy 
+ N(a + c) 
| Echantillon 1. . . 0,90 MAAF EQN 1,36 1,63 
g Echantillon 2. . . 1,95 3,23.10—* 1,63 1,73 


s 
* Les valeurs de 1/X ont été calculées pour À — 100 æ, c’est-à-dire à 
… la limite du domaine de Rayleigh. 

“ S, a été calculé pour les deux échantillons par la formule 16. 
… L'écart entre les deux valeurs trouvées peut être attribué aux erreurs 
… de mesures et au fait que le champ démagnétisant-n'est pas uniforme 
- dans l’échantillon. 

"Pour tous les échantillons cylindriques que nous avons utilisés nous 
avons déterminé les valeurs du coëfficient de champ démagnétisant à 
… l’aide des courbes données par R. M. Bozorth et D. M. Chapin (42). 


Pour les échantillons parallélépipédiques nous les avons mesurés par 
la méthode de Peschard (43). 
_ 10. Accommodation des ceyeles d’aimantation. — L’aimantation 


c à 


rémanente acquise par un échantillon à la suite de l'application d’un 
champ est fonction de la durée d'application de ce champ. La for- 
mule 25 du mémoire de L. Néel établit que tout se passe comme si le 
… champ agissant était : 

ii é 
; h.=S(Q + log [ed (17) 
À. | 

a valable dans le cas général où À est une fonction de 4. 


Pour n applications de durées #4, fs, ... fn, d’un champ constant ho, 
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deux applications successives étant séparées par une phase de durée to 
pendant laquelle le champ est nul, l'équation 17 s'écrit : 


hi SN O4 logf(n 7 1oE (4 + le AUS) die] SORTE 
Nous avons vérifié que, dans chacune de nos expériences, effectuées 
sur des échantillons variés, le terme (n — 1), était négligeable par 
rapport au terme (4 + do + ... t,)e"o/Sv, . 
Par exemple, dans les expériences relatives à un alnico recuit… 
(H,= 200 æ, S,—0,3 œ), les champs minima hs appliqués sont de ” 
l’ordre de 20 & soit environ 70 S, et les temps /, au maximum égaux M 


à 5 000 {1. ; 
Dans ces conditions, l'expression 18 se réduit à : à 

: 

L 

he ho + SQ + log (bi +te + ae AIR (19) À 

? 

D’après cette équation, n applications d’un champ constant pendant : 
des durées fi, {2, ... {», Séparées par des périodes de champ nul 4 
devraient communiquer à l’échantillon la même aimantation qu'une 
seule application de ce champ de durée É—= #4 + {2 + ... da. ri 
Ce résultat est contredit par l'expérience. d 


Nous avons mesuré, au bout d’un même intervalle de temps {après | 
la suppression du champ 5, les aimantations rémanentes acquises | 
en suivant les deux processus précédents. Nous avons constaté que“ 
l’aimantation J,, résultant de x applications successives de À, était : 
supérieure à l’aimantation J, résultant d’une seule application de , 
la durée totale d'application de À étant dans les deux cas la même. 

a : EE : £ È 4 | 

Pour préciser les lois de variation de l’aimantation rémanente en. 
fonction de la durée d'application du champ magnétisant, nous avons : 
recherché si l’existence de cette différence AJ, — Je, — J, était impu- | 
table au traînage ou à un phénomène indépendant. Nous RE 
procédé, sur l’alnico (He — 200 œ; S,—0,3 æ) déjà cité, aux expé-# 
riences suivantes : 

à 


1° Expériences telles que 4 —=t2— ... 4, —5s. + 
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2° Expériences telles que {;, —1:—...1,—0,035s. j 
n I 2 3 LA 5 
ts 0,035 0,07 0,105 0,140 0,17 

7 CSP PER 0 7 9,1 10,1 11,2 

à 3° Expériences telles que {4 —5s 1:—13...1t,—0,035s. 

î 

: n : I 2 3 4 5 6 7 

ù RE PR CP EURO EE PU SNS ENS PV VEN ONE EAN US EURE Comp) PTT RC NE Î 
ts F 5,035 5,07 5,10 5x 5yi7 5,21 


LOF SAR 20, 1! + 0 6,8 9,3 10,4 11,4 12 12,9 


: On constate que, dans les trois séries d'éxpériences, les valeurs de 3 
» AJ, sont les mêmes. Qy'2 
La comparaison des tableaux 1 et 2 conduit à affirmer que AJ, est 3e 
indépendant de la durée /, de chaque application du champ. 5 
La durée totale { d'application varie beaucoup en fonction de n 
dans les séries 1 et 2, alors qu’elle n’en dépend pratiquement pas dans :  : 
la troisième série. La concordance des valeurs trouvées pour AJ, dans 
les trois séries entraîne que la variation d'aimantation AJ, ne peut être 714 
. attribuée à un effet du traînage. 
| Ces variations d’aimantation sont AJ 
… donc dues à un phénomèneindépen- 02 
dant qu’on peut considérer comme 
une accommodation des cycles d’ai- k 
mantation, 
Certains aspects en ont été étudiés , 


\ ol 
à 


par L. Lliboutry (37) sous le nom FE / ME 
de reptation des cycles de champ. | 
L’accommodation est très variable 
- suivant la nature des échantillons ( 
et l'intensité du champ appliqué. ii 
Elle semble, d’après nos essais, 50 100 150 ce, "r 
d’autant plus grande que la sub- Fig. 11. — Accommodation À 
stance est magnétiquement plus des cycles d’aimantation, là 
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douce. Nous avons groupé sur la figure 11 les valeurs de AJ, pour 
n — 25 en fonction du champ pour le même alnico. Il apparaît que 
l’accommodation, presque négligeable dans les champs faibles, 
devient rapidement croissante au voisinage de 50 @. 

On évite les effets de l’accommodation en décrivant des cycles 
symétriques : on applique alternativement, pendant la même durée, 
des champs + H et — H, deux applications successives du champ 
_étant séparées par une phase pendant laquelle le champ est nul. On 
observe qu'après chaque application de + H, l’aimantation reprend 
la même valeur. Il n’y a pas d'accommodation. 


41. Variation de l’aimantation rémanente en fonction de la durée 
d'application du champ magnétisant. — Des résultats précédents rela- 
tifs à l’accommodation, il résulte que pour déterminer l'influence de 
la durée d’aimantation sur la valeur de la rémanente J,, il faut, avant 
chaque aimantation dans un champ + H, soit désaimanter l’échan- 
tillon, soit lui appliquer un champ —H. 

Ces précautions étant prises, nous avons trouvé que VX croît pro- 
portionnellement à log #, le temps écoulé t’ entre la suppression de 
+ H et la mesure de J, étant toujours le même. Si l’on fait varier le 
paramètre #', on obtient un réseau de droites parallèles en portant les 
aimantations rémanentes en ordonnées et log # en abscisse. La 
figure 9 fait apparaître la symétrie des lois en log £ et en log #, 
résultat en accord avec la formule théorique 15. Les pentes des deux 
réseaux de droites sont les mêmes. 

Si l’on ne prend pas soin d'éliminer l’accommodation, la pente des 


droites (A, log f) peut-être plus grande que la pente des droites 


(V}, log #'). 


42. Traînage sous champ. — Il est difficile de déterminer directe- 
ment le traînage sous champ sur la courbe de première aimantation 
car il affecte seulement la partie irréversible de l’aimantation, tandis 
qu'on mesure simultanément la partie réversible et la partie irréver- 
sible. Le rapport m de la partie irréversible b.h? de l’aimantation à 
sa partie réversible a,.h s’écrit : 


m —= LS ou encore mn — 


b.h b.Hc 
0 


= ; ; ; b.H : ; 
Mais, comme l’a montré L. Néel (31), — varie peu d’un ferromagné- 


tique à l’autre et reste un peu inférieur à l'unité pour les subtances 


ne Sn : ot 4 

magnétiquement dures, de sorte que Si est toujours voisin de 1/10, 
C 

m conserve aussi la même valeur. 
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Pour un alnico tel que : H;,—540 &; do = 0,374; b=3,22.10-*, 
dans un champ A — 1/10 H,, on trouve alors : 


M — 4.6.10>?. 


Cette valeur est faible. La variation d'aimantation due au traînage, 
pourcentage déjà faible de l’aimantation irréversible, devient un 
pourcentage infime de l’aimantation totale mesurée sous champ. 

Mais lé traînage peut être déduit d’un procédé indirect qui découle 
de la théorie de L. Néel (16). Nous avons commencé par montrer, dans 
le cas du traînage de la rémanente, que le procédé indirect conduisait 
aux mêmes résultats que le procédé direct. 

Communiquons une certaine aimantation rémanente à un échan- 
tillon en le soumettant à un champ H, pendant une durée {,. Au bout 


l 
CET NRE TS 


Fig. 12. — Procédé indirect de détermination de la constante de traînage. 


d'un temps t, après la suppression de H,, appliquons en sens inverse 
un champ — H: (H: petit par rapport à H;). La variation d’aimanta- 
tion AJ due à l’application de — H, pendant une durée f, est mesurée 
avec une bobine d’induction et un galvanomètre. Si, #1 et f: gardant 


” une valeur fixe, on fait varier f,, l'expérience montre que AJ est fonc- 


tion de é, et que, pour un champ H; donné : 
d(AJ) Mae 
d log , 

S’ ne dépend que de H:. Sur la figure 12 nous avons porté les valeurs 
de S’, obtenues avec un échantillon d’alnico, en fonction de H2. 
S’ croît en même temps que H, et tend vers une limite asymptotique Si 

pratiquement atteinte pour H; — 30 œ © 17 So. | 
Sur le même échantillon nous avons étudié le traînage de la réma- 
nente Jr, par la mesure directe des moments magnétiques à l’appareil 


d'induction. Des résultats numériques, il ressort que : 
d Jr 


d log #, 


c’est-à-dire : S—b.H,.S,. 


Di 


L'expérience fournit aussi dans ce cas une courbe S"(À) asymptotique 


t 
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La formule 17 fournit l'explication de ces résultats. Appliquée à la 
mesure indirecte du trainage, elle conduit à : 


ge MN LE pe —— (20) 


té log AMEN à d —H, JS, 


S!' tend donc vers b.H..8, quand © .e":/S est petit par rapport à 
l'unité. N 

Nous avons tracé sur la figure 12 la courbe S'(H;) déduite de la l 
formule 20. La courbe expérimentale s'écarte de’la courbe théorique. M 
probablement à cause d’une dispersion des valeurs de S, : cet étale- | 
ment est suggéré par la théorie de L. Néel car S, y dépend de w: 

Etendons le procédé indirect aux mesures de trainage sous champ. 
L'échantillon étant soumis à un champ H, au temps { donnons à ce 
champ un accroissement * pendant une durée {’. Soit AJ la variation 
d’aimantation due à l'accroissement du champ. L'application de 
l'équation 17 donne : 


Cr ai AJ) A 2b.H.Sx 
Tu lorise t +. 
°8 1+p ee 


Gr). 


à une valeur S; qu’il paraît donc justifié de considérer comme égale 
au produit de la constante caractéristique du traîinage par 20H. En. 
comparant le trainage sous champ et le trainage de la rémanence, 
nous avons rassemblé les résultats suivants : 


pour un alnico de H,— 540 æ Sy —= 13,2 9) #4 
pour du fer doux de H,— 1,8 œ Sa — 2,2 Si 
pour un ferrite Ni-Zn de H,=— 0,36 œ Se = 1,9 Sie 


Pour un acier mi-dur L. Lliboutry (37) trouve que le traînage sous 
champ est double du trainage de la rémanente. 
La comparaison des formules théoriques 20 et 21 doune S;—2 S,. 
Comme la précision des mesures est de l’ordre de 10 0/0, l'accord. 
entre la théorie et les résultats expérimentaux est satisfaisant. 


43. Traïînage sur une grande échelle de temps. — La variation loga- 
rithmique de l’aimantation est une conséquence de l’étalement di 
spectre des constantes de temps + définies au paragraphe 3. Pou 
rechercher les limites de ce spectre, il est nécessaire d'étudier le 
traînage sur une grande échelle de temps. Cette étude est facilitée par 
la symétrie des lois en log £ et en log {’. Réduire la durée de l'aiman- 
tation à un temps très court est en effet plus aisé que mesurer l'ai- 


mantation très peu de temps après la variation du champ maguétisant 
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Par contre il est plus simple de suivre l’évolution de l’aimantation 

pendant très longtemps que de maintenir le champ magnétisant 

constant pendant une longue durée. Nous avons fait des mesures 
Æ 

dans l'intervalle de temps 1/40 s. à 4.10% s. 

a) Mesures dans les temps courts. — Nous avons fait varier la 
durée d application du champ magnétique de 1/40 s. à 60 s., l'aiman- 
tation rémanente étant toujours mesurée au bout d’un temps f', cons- 
tant après la suppression du champ. 


K2 
E F2 
il 
P P 
Fig. 13. — Montage pour les mesures dans les temps courts. 


Le circuit d'alimentation de la bobine d’aimantation doit être fermé 
pendant un temps très court. A cette fin, nous avons fait appel à un 
dispositif mécanique (figure 13). Une roue de bicyclette entraînée par 
un poids P porte sur sa jante deux ergots E; et E,. Le circuit d’ali- 
mentation de la bobine comprend deux interrupteurs K, et K:. Initia- 


lement K; est fermé et K;, ouvert. Pour fermer K; on appuie sur un 


levier qui, par l'intermédiaire de E;, empêche le mouvement de la 
roue. À l’instant où K; est fermé, la roue est libérée. Quand elle a 
tourné d’un angle Ô, E, ouvre K:. La bobine d'aimantation a donc été 


alimentée pendant la rotation 0 de la roue. Le dispositif permet de 


faire varier 0 de 1° à 360, soit la durée d’aimantation de 0,025 s. 
à 0,5 s. environ. Pour des temps plus longs, il suffit d'ouvrir et de 


: fermer le circuit à la main. 


De l'équation du mouvement de la roue, on tire facilement { en 


fonction de 6. | 


Les temps ont été également mesurés avec un fluxmètre par la 
méthode décrite par E. Darmois et G. Ribaud (36). 

Pour que les circonstances de l’aimantation soient bien définies, il 
faut que la durée d'établissement et de coupure du champ soit petite 
par rapport à {. Pour nous en assurer, nous avons étudié l'allure du 


. phénomène à l’oscillographe. Une série de photographies nous a 


montré que l'impulsion envoyée dans la bobine était rectangulaire 
même pour les temps les plus courts. 

Il est nécessaire aussi de connaître les conditions d'établissement 
du champ à l’intérieur de l'échantillon. Le calcul se fait aisément en 
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Pp, 


partant des équations de Maxwell. Pour des échantillons parallélépi- » 
pédiques (dimensions (/, m, n), on trouve que la constante de temps … 


du fondamental est : % 
kuyrèn? u : perméabilité 


T 


Pour tous nos échantillons d’alnico ou de poudre de fer m—1 cm., 
n — 2,4 cm), west de l'ordre de 4 et y (‘) de l'ordre de 10 -* u. e. m., 
ce qui donne : + de l’ordre de 1/2 006 s. 

Pour les échantillons de ferrite, la résistivité est beaucoup plus 
grande et les constantes de temps beaucoup plus petites. 


(né Er) y : conductibilité. « 


Les aimantations ont été mesurées à l’appareil d’induction deux 


minutes après la coupure du courant. Nous avons trouvé que la loi 
logarithmique était vérifiée jusqu’à 0,025 s. pour les substances que 


nous avons étudiées : alnico, ferro-cobalt, poudre de fer... Sur la 


figure 14 nous avons porté les résultats concernant une poudre de 
fer (H,— 455 œ) : Vz est exprimé en unités arbitraires. 

b) Mesures dans les temps longs. — Pour suivre l’évolution de l’ai- 
mantation rémanente au cours de temps longs, il est important de 
préserver l’échantillon des variations de température et des vibrations 
ou des chocs. Nous l’avons conservé dans un vase Dewar rempli 


0,01 0, 1 10 Si 


, 


Fig. 14. — Trainage de l’aimantation rémanente dans les temps courts. 


d'huile placé dans un local où les variations de température n’ont pas “ 


dépassé 5 degrés pendant la période de nos observations. Nous avons “ 


parallélement vérifié que l'influence de ces écarts de température sur 


l’aimantation est négligeable par rapport à celle du traînage. Les 


perturbations mécaniques légères, inévitables malgré les précautions ! 


prises sont également sans conséquence quand il s’agit de substances 
magnétiquement dures. . 


(*) Les valeurs de + pour différents échantillons nous ont été obligeam- 
ment communiquées par L. Weil. 


PTT ET RTE 


\ 
SRE bte. Dati 
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Nous avons prolongé la durée des expériences jusqu’à 4.106 s. 
environ. On remarque alors des écarts par rapport à la loi logari- 
thmique. La diminution d’aimantation observée est inférieure à celle 
donnée par la formule 15 dans laquelle S, est déduit des mesures de 
la variation de la rémanente entre r mn et 15 mn. 

Pour un alnico par exemple nous avons observé une diminution 
-de Te inférieure de 8 0/o à la valeur fournie par l'extrapolation de 
la droite initiale. Pour une poudre de fer nous avons trouvé un écart 
de 5 o/o pour 4’ —/4,1.10f s., pour un autre alnico un écart de 6 o/o 
pour {’—2,3.10° s. Ces écarts étaient prévisibles, puisque VAR doit 
nécessairement varier en suivant le tracé de la courbe @ de la bgure 15 
-et non celui de la courbe b. 


0 logt 0 Ex {09 £ 


Fig. 15. — Traînage dans les temps longs. 
a : variation prévisible ; b : variation impossible. 


Une interprétation peut en être donnée en remarquant qu’en toute 
rigueur, dans la formule 15 il faut considérer S, comme variable et 
» prendre la moyenne relative à toutes les valeurs possibles de v. 
Désignons par S la valeur moyenne S, de S, et par S° le carré 
moyen S?. Br 
. En développant la formule 15 et en extrayant la racine carrée, il 
“vient : 


19e 7: 
VI —\/ 2 04 + Sttog 1 — 108 d) + 


- La représentation rectiligne consiste à se limiter aux deux premiers 
- termes du développement. Pour juger de l'importance des termes 
» correctifs il faudrait connaître la distribution des volumes vb. Soit 
_f(S1)dS, le nombre de volumes v, auxquels correspondent des valeurs 
_ de S,comprises entre S, et S, + dS;. Pour avoir un ordre de grandeur 
» faisons l'hypothèse simple de la distribution rectangulaire. 


f(Sx) = p = constante pour Des “ So- 
f(S}=0 pour So << Sy 


See 
2 


log à — log 1} +...](22) 
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On trouve alors : “4 


Pour le premier alnico cité, le troisième terme du développement 

U . . 4 L 
fournit alors une correction de 5 o/o. La différence entre S et S° 
semble donc apporter une explication plausible aux écarts signalés. 


a 


En outre, la formule 22 montre que la variation de V3 est d’autant 


plus linéaire que A est plus grand : c'est bien ce qu'’atteste l'expé- 
rience. 

K. Kronenberg a eu l’obligeance de nous communiquer certains 
résultats inédits sur des études de la variation de l’aimantation réma-« 
nente apparente après saturation. Avec une précision relative de 
o,o1 o/o, il a suivi l’évolution de la rémanente pendant près de 
10 000 heures soit plus d’un an, sur des échantillons d'ærstite et de 
tromalite sans noter d'écart par rapport à la loi de variation logarith-" 
mique. 

D'après ce que nous avons énoncé au début de ce paragraphe, tous 
ces résultats confirment que le spectre des constantes de temps rela- 

tives au traînage irréversible est très étalé. La poursuite des expé- 
riences pendant plus d'un an n’apporterait pas beaucoup de rensei-w 
gnements supplémentaires. 11 paraît plus intéressant de rechercherw 
les limites de validité de la loi logarithmique vers les temps courts. À 
Mais on se heurte alors à des difficultés, telles que la présence des 
courants induits par exemple. Dans le chapitre sur l’étude du traînagew 
dans les champs variables, nous parlerons des moyers utilisables! 


pour la recherche des limites du traînage vers les temps courts. 
44. Variation de $, en fonction de la température. — Pour préciser» 
le caractère du traînage de fluctuation, il est utile de reprendre, à 
différentes températures, les expériences faites à la températures 
ambiante. Nous avons surtout recherché comment évoluait le traînage* 
à des températures inférieures à la température ordinaire. Les déter-" 
minations de $S, ont été faites à partir des mesures de la variation de 
l’aimantation rémanente en fonction de log t à température constante. 
L'état initial a toujours été défini par une désaimantation à la tempé- 
rature de mesure. ‘ 
Les installations du laboratoire nous ont permis de faire des’ 
mesures entre la température ambiante et celle de l'hydrogène liquide: 
grâce au liquéfacteur d'hydrogène construit par A. Lacaze (35) sous’ 
la direction de M. le Professeur L. Weil. Pour déterminer le cham 
réel d’aimantation à chaque température, il faut calculer le champ. 
démagnétisant et, pour cela, connaître les coefficients as et b des lois. 


| 


PS 


sn JF ot “ns. 


14 . 
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EH” 


de Rayleigh. Nous avons vérifié pour l’alnico, qu'entre la température 
de l'azote liquide et la température ambiante, ces coeficients varient 
peu et que par suite les variations du champ réel d’aimantation pour 
un même champ appliqué sont négligeables entre ces deux tempéra- 
tures. 

Sur la figure 16 nous avons porté S, en ordonnée et la température 
absolue T en abscisse, valeurs obtenues-avec un échantillon d’alnico. 
La courbe tracée représente les variations de la fonction : S, — K.T3/#, 
K étant déterminé par la valeur de S, déduite des expériences à 
290° K. Les points expérimentaux se placent assez correctement sur 
cette courbe. 


à 2 L Syoe 


100 200 300 


Fig. 16. — Constante de traînage en fonction de la température. 


La théorie proposée par L. Néel établit que S, doit être propor- 
tionnel à la racine carrée de la température absolue, si l’on suppose 


. que les volumes v des discontinuités Barkhausen restent constants 
» (cf. paragraphe 3). Or ces volumes varient certainement en fonction 


de la température, mais on ne possède aucune donnée sur la variation 
de v en fonction de T pour les substances du genre alnico. Il est pro- 
bable que ces volumes décroissent quand la température augmente. 
Puisque S, est proportionnel à uv", il semble plausible que la loi 
en T°/ soit une conséquence de la variation de ces volumes. 
D'autres auteurs ont étudié le traînage irréversible en fonction de 


- la température. Mais leurs mesures ont été effectuées au voisinage du 


point coercitif. Les expériences de P. Courvoisier (15) aux tempéra- 
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tures 1930 K, 2880 K, 368 K, montrent que pour un acier S, varie 


proportionnellement à T. Pour un alnico R. Street et J.. C. Woolley » 


trouvent que le produit de S, par la susceptibilité différentielle irré- 
versible varie aussi proportionnellement à T entre 99° K et 500° K 
environ. Récemment (39) ils ont déterminé les valeurs de $, en fonc= 
tion de T, mais il ne semble pas que les points expérimentaux qu'ils 


ont obtenus aux basses températures soient plus en accord avec une 


loi en K.T qu'avec une loi en KT°/*. 
La question n’est donc pas définitivement éclaircie. Nous y revien- 
drons dans le chapitre sur le traînage dans les champs variables. 


DEUXIÈME PARTIE 


LE TRAINAGE MAGNÉTIQUE 
EN DEHORS DU DOMAINE DE RAYLEIGH 


* 


45. But de ce chapitre. — Au cours du chapitre précédent, nous avons 
établi que dans le domaine de Rayleigh les résultats expérimentaux se 
résumaient en formules simples et étaient en accord avec l'hypothèse fon- 
damentale d’un champ fictif de traînage. Dans le présent chapitre nous 
étendons notre étude en dehors du domaine de Rayleigh. 

La théorie du champ fluctuant montre qu’au voisinage du point coer- 
citif le traïnage prend une grande importance relative. En effet, l’aiman- 
tation totale est voisine de-zéro et, simultanément, la susceptibilité diffé- 
rentielle irréversible passe par un maximum. C’est la raison pour laquelle, 
si le traînage irréversible n’a pas été décrit jusqu'ici dans les champs 
faibles, il a cependant été observé par plusieurs auteurs au voisinage du 
champ coercitif. Si la généralité du phénomène leur a échappé, c’est sans 
doute en raison de la sensibilité insuffisante de l'appareillage utilisé. 

Parmi les travaux les plus importants, on peut citer ceux de P. Cour- 
voisier (15) et ceux de R. Street et J. C. Woolley (18, 19). P. Courvoisier a 
observé et analysé le trainage d’un acier au voisinage du point coercitif. 
Il en attribue l’origine à l’agitation thermique qui permet aux parois de 
franchir des barrières de potentiel, infranchissables en son absence sous 
la seule influence du champ magnétisant. On retrouve des idées voisines 
dans l'étude de R. Street et J. G. Woolley poursuivie sur un alnico, au 
voisinage du point coercitif. 

Bon nombre de résultats de ces auteurs et ceux que nous présentons 


dans ce chapitre s’inscrivent dans la théorie du trainage de fluctuation de 
E. Néel (17). ‘ 


( 
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. 46. Influence du champ démagnétisant sur le traînage. — La varia- 
tion AJ d’aimantation liée au traînage s'écrit d’après les formules 2 
et 7 : 

AJ=c.S;(Q + log t) (23) 


où c est la susceptibilité irréversible et S,(Q + log t) le champ fictif 
de traînage. La détermination de $, exige de connaître simultané- 
ment c et la variation d’aimantation dans un intervalle de temps 
donné. 

Considérons, sans nous occuper de son histoire magnétique, un 
échantillon idéal ayant un coefficient de champ démagnétisant nul et 
faisons varier le champ appliqué (égal au 
champ interne). Les valeurs de l’aiman- 
tation observée aussitôt après la variation 
du champ sont représentées sur la courbe 1 
de la-figure 17 ; les valeurs de l’aimanta- 
tion, observées un intervalle de temps # 
constant après chaque variation de 

- champ, sont reportées sur la courbe 2. 

Soit À le point représentatif de l’état 

de l’échantillon instantanément après une 
- variation du champ dans le sens indiqué 
par la flèche. Si on maintient le champ 
constant, ce point se déplacera dans le 
temps suivant une parallèle AB à l’axe des 
aimantations. L’ordonnée de B figure 
_J’aimantation mesurée à l'instant {; la 
distance AB la variation d’aimanta- 
tion due au traînage AJ donnée par la formule 23. 

Soit maintevant un échantillon dont le coefficient de champ déma- 
bgnétisant N n'est pas nul. Une variation AJ’ d’aimantation est accom- 
> pagnée d’une variation — NAJ’ du champ appliqué. La variation AJ’ 
liée au traînage est plus petite que AJ (tirée de (23)). Pour en donner 
une valeur approchée, supposons provisoirement que la forme de (23) 
soit conservée et que l’on puisse écrire simplement : 


| 

| AJ —à.c.S{Q + log ft). (24) 
Il s’agit de déterminer }. sa 

-  Remarquons d’abord que AJ’ est la somme de la variation AJ” provo- 
quée par les retournements irréversibles dus au traïnage et d une 
Variation réversible due à la variation de champ et égale à — a.N.AJ 
où a est la susceptibilité réversible. On a donc : 


- AJ"— AJ(1 + a.N). (25) 


Fig. 17. — Rôle du coeffi- 
cient de champ déma- 
gnétisant dans les varia-- 
tions d’aimantation. 


Cette variation irréversible AJ" est elle-même provoquée par un champ. 


"4 


% 


EU 


.@ 
L 
| 
En première approximation nous pouvons ROIS dans le 5 
1 
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variable, dont la partie variable pendant la durée du traînage est | 


| égale à — N.AJ'. 


Pour calculer le champ fictif total agissant sur la partie du système 
dont l’aimantation varie d’une manière irréversible, il faut alors 
appliquer la formule 25 du mémoire de L. Néel (17) sous la forme : 


h'=S;{(Q + log f'e"Sdn (26) . 

qui, lorsque À est constant donne : 
h'=Rh + S{Q + log t). À 
{ci il faut remplacer À dans (26) par À — N.AJ': $ 
£ h L 
l— } 0. = —— œ k 
H=s,|Q+ log f'exp. [£—2.N.e(0 +0 #)]ur À. | 
On intègre en posant u —log té et en admettant que 1: —2À.N.c est # 
positif comme cela sera vérifié plus loin, on trouve : À 
| 


a ph 


h—Rh + S{(Q + log (1 —2À.N:c) — log (1 —A.N.c)]. 


La variation d’aimantation due au traînage est donc : 


S{(Q + log (1 —.N.c) — log (1 —2.N.c)]. E 


Elle doit être identiquement égale à AJ" ce qui donne finalement, « 
compte tenu de (25) : 
FT log (1—à.N. SALE a 


ar Los Q Flog £ (27) 


rithme À par sa valeur approchée : RL et négliger log # 
devant Q. (27) devient ainsi : 


At 1 Je 1—+a.N 
RER te EUR LC: FO log 1+ (a +c)N F (2) 


Quand a est grand vis-à-vis de c on obtient simplement : 


I , 
Ace riNe (29) 


De toutes ee comme Q est assez grand (Q est de l’ordre de 50), 


le terme T log ere doit toujours être négligeable devant l’unité, 


de sorte se \est toujours donné par (29). 
D'après (24) la variation d’aimantation due au traînage est donc: 


___ c.SulQ + log 4) 
AJ = 1+(a+c)N * 
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Le point représentatif de l’état magnétique d’un échantillon, dont 
le coefficient de champ démagnétisant N n’est pas nul, initialement 
en À (fig. 17), ne se déplace plus suivant une droite parallèle à l'axe 
des coordonnées mais suivant une droite AD de pente N. A l'instant { 
il est en B' et l’on a d’après (30) : 


: I 
Ji — Jy — AJ LT on de ds) (31) 


En admettant qu'aux trois points voisins A, B, B’, la susceptibilité 


différentielle totale (a + c) est la même, cette relation traduit que B’ 


est sur la courbe 2. Au bout du temps f les points représentatifs (J, H) 
sont donc sur une même courbe 2 quel que soit N. 

Pour des échantillons d'une même substance mais de formes diver- 
ses, initialement dans le même état, la variation d’aimantation due 
au traînage sera d'autant plus faible que le coefficient de champ 
démagnétisant sera plus grand. 

L'équation 30 peut s’écrire sous la forme : 


I 


= ——; {1 +(a + c)N]. (32) 
c.Sv.log à ) 


AJ,» désigne la variation d’aimantation entre deux instants #, et f:. 
R. Street et J. C. Woolley (39) ont trouvé que, dans la limite des 
erreurs expérimentales, l'inverse de AJ, ; est une fonction linéaire de N 


. pour différents échantillons du même alnico, dont les coefficients de 


champ démagnétisant sont compris entre 0,196 et 1,07, ce qui est en 
accord avec la formule 32. Leur théorie mettant en jeu des énergies 
d’activation les a d’ailleurs conduits à une formule analogue. 


47. Détermination de $, en différents points du domaine d’hystérésis. 


. — Des processus différents peuvent conduire une substance à prendre 


une même aimantation donnée J dans un champ donné H. Si à chaque 
histoire magnétique correspond, comme l’a montré R. Gans (32), à 
peu près la même valeur de la susceptibilité différentielle réversible, 
par contre la susceptibilité irréversible varie beaucoup en fonction du 
processus suivi. Nous avons utilisé cette propriété pour préciser les 


liens entre les variations d’aimantation dues au traînage et la suscep- 


SO VO REV 


tibilité irréversible et pour établir l’indépendance du traînage et de 
la susceptibilité réversible. 

Les susceptibilités différentielles ont été définies dans le paragra- 
phe 3, mais dans la détermination expérimentale de ces susceptibi- 
lités, il faut tenir compte des effets perturbateurs du trainage. 

Reprenons les courbes 1 et 2 de la figure 17. La susceptibilité totale 


en A est la pente de la courbe 1 en À, et aussi, en première approxi- 
mation, la pente de la courbe 2 en B. En partant d’un état initial bien 
_ défini et en suivant un parcours déterminé, on arrive en À dans le 


Ann. de Phys., 12e Série, t, 9 (Janvier-Février 1954). 8 


114 JEAN-CLAUDE BARBIER ù 

Ë : À À ed | 
champ H à l'instant zéro ; on mesuré l’aimantation en B à l'instant é. 
En partant du même état initial, on suit le même parcours et on le. 
prolonge de manière à atteindre GC sur la courbe 1 dans le 
champ H + AH à l’instant zéro ; après une même durée { que précé- 1 
demment, on mesure l’aimantation en E. La susceptibilité différen- # 


2e mas 5 13 


tielle totale est donnée par : : 
J,—1 à 
B E 
\ s sn C — NES Ÿ 


s 


L'expérience monire que (a + c) est indépendant du terme AH, si, 
celui-ci est faible. 
Pour calculer c, il suffit de connaître a. 
du: À Revenons en B par le processus décrit précédemment. Au bout d’un 
| temps {, choisi assez grand pour que les phénomènes dûs au traînage 
1 soient devenus négligeables, nous diminuons le champ de AH et nous 
mesurons l’aimantation, figurée en F, au temps t’ ({’ —{ très faible 


“ par rapport à £). Dans ces conditions on a : 


> 


urine Else No En Ares pare 


: Dans le paragraphe 8 nous avons étudié le traînage d’aimantations 
rémanentes faibles, obtenues par application puis suppression d'un 
champ magnétisant À, petit par rapport au champ coercitif (fig. 18, 
+ parcours OAB). La même aimantation rémanente peut résulter d'un 
: processus différent : parcours OA’B'C'D'B. Tandis qu'après le par- … 
Le cours OAB on observe une diminution de l’aimantation rémanente en 

+ fonction du temps, après le parcours OA’B'C'D'B on observe une. 
1 augmentation. Ce résultat est conforme à la théorie, selon laquelle 
30 la variation d'aimantation due au 

traînage doit se produire dans le. 
même sens que celle produite par la É 
dernière modification du champ avant 
l'observation du traiînage. e 


r 


Nous avons comparé, sur un même. 
alnico, des expériences du type OAB. 
et des expériences du type OA’B'C'D'B. 

Parcours OAB : quand À varie de 
20 &® à 100 ®, € varie de 0,004 à 0,02. 
tandis que $, reste constant et égal à 
1,65 œ. 0 


Fig. 18.— Différents processus Parcours OA'B'C'D'B : les résul- 
d'acquisition d’ane même tats sont consignés dans le tableau - 
(RC aimantation rémanente. ci-après : 


W 


A 
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Le LA CREER 0,055 0,10 0,13 0,19 


Nous avons fait ensuite des mesures pour des aimantations faibles 
dans des champs non nuls (voisinage de C’ sur le parcours OA'C). 
Voici les résultats concernant un échantillon de magnétite : 


Pour l’alnico déjà cité, nous avons marqué sur la figure 19 les 
ee, valeurs de S, aux différents points du plan (J, H) où noùs avons 


2 


? mesuré le traînage. 
4 Surdes échantillons d’ærstite, obligeamment prêtés par K. Kronen- 


berg, nous avons pu comparer les valeurs 
… de S, correspondant à des aimantations très J 


4 différentes. Comme nous l’avons déjà signalé 


; (paragraphe 13) cet auteur a trouvé que 50 
l'aimantation rémanenteapparente après S 
ration diminuait proporlionnellement à log { 


. (6x). De ses résultats, après avoir mesuré c, © !.90 


1 
à 

f 
sr 
g" 


Hoe 235 210 2,05 és L80 175 165 
© o o O1 O © 


300 200 -100 (0) 


Fig. 19. — Constante de traînage 
en différents points du domaine d'hystérésis. 


1 nous avons déduit S,. Sur les mêmes échantillons nous avons aussi 
déterminé $S, dans le domaine de Rayleigh, pour des aimantations 
- mille fois plus faibles et des valeurs de c de vingt à quarante fois plus 
É faibles. Les variations corrélatives de S, étaient seulement de 20 0/0 à 
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De récents travaux de R. Street et J. C. Woolley (39) sont, depuis 
peu, venus appuyer les nôtres. Sur un échantillon d'’alnico, ils ont fait 
des mesures de $, en différents points du cycle d'hystérésis limite, 
dans des champs allant de 100 œ à 4oo œ environ, € variant de 2,9 à 
10 environ. Ils ont trouvé pour S, des valeurs sensiblement indépen- 
dantes du point de la mesure, comprises entre 1,69 et 1,86 œ. 

De tous ces résultats il ressort que, pour une substance donnée, 
magnétiquement dure, S, reste sensiblement constant quelles que 
soient les variations de champ, d’aimantation et de susceptibilité 
différentielle irréversible. La simplicité de ces résultats corrobore 
l'hypothèse fondamentale de l'existence d’un champ magnétique 
interne fluctuant s’ajoutant au champ appliqué. 

Selon la théorie S, doit être inversement proportionnel à la racine 


carrée du volume des discontinuités de Barkhausen. Les résultats « 


obtenus semblent montrer que, pour les substances magnétiquement 


dures, le volume de ces discontinuités varie peu dans tout le domaine 


d’hystérésis. Pour des substances magnétiquement plus douces, on 
peut s'attendre à des variations plus grandes des volumes v et par 
suite à des variations plus grandes de S$,. 


48. Généralité du traînage de fluctuation. — Le fait que S,. sans » 


rester rigoureusement constant, garde pour une même substance 


sensiblement la même valeur dans tout le domaine d'hystérésis. 


justifie l'intérêt de la détermination de cette grandeur. Elle permet de 
caractériser le traînage et de fixer l’ordre de grandeur du phénomène. 
Si, comme le laisse supposer l’accord entre la théorie et les résul- 


tats expérimentaux, l'agitation thermique est à l’origine du traînage | 


irréversible, on doit l’observer dans toutes les substances ferroma- 


gnétiques. Les lois en étant bien précisées, nous avons essayé de les : 


vérifier sur des substances très diverses : sur les substances magnéti- 
quement dures au magnétomètre ou à l'appareil d’induction ; sur les 
substances douces, étudiées sous la forme de tores pour éviter les 
effets d’un trop grand champ démagnétisant, par le procédé indirect 
décrit au paragraphe 12. 

Sur tous les échantillons éprouvés. nous avons observé du traînage 


magnétique et pu déterminer une valeur de $,. Le traînage de fluc- 
tuation paraît donc bien être général, et c’est là un de ses caractères 


fondamentaux qui le différencie notamment du traînage de diffusion. 


Sur la figure 20 nous avons porté les valeurs de S, que nous avons 


déterminées pour différentes substances en fonction du champ coer- 
citif. Nous avons également indiqué des valeurs tirées des mesures de 
P. Courvoisier sur un acier dur, de L. Lliboutry sur-des aciers et de 


R. Street et J. C. Woolley sur un alnico. S, est à peu près propor- 
tionnel au champ coercitif, mais ce n’est là qu’une approximation 


assez grossière. 


Es 


ee à de — ft 


à 
4 


ss ns e sm bee nf Éioés + 


LE TRAINAGE MAGNÉTIQUE DE FLUCTUATION 113 


Dans sa théorie L. Néel a établi que les valeurs de S, pouvaient 
s’échelonner en première approximation, à la température ordinaire, 
entre 0,002 œ pour les substances douces et 2 æ pour les substances 
du genre alnico. C’est bien l’ordre de grandeur fourni par l’expé- 
rience. R. Street, J. C. Woolley et P. B. Smith (38) ont fait subir à un 
alnico différents traitements thermiques et ont étudié leur influence 
sur le traînage. Ils ont représenté, en fonction du champ coercitif, le 
produit de S, par la susceptibilité irréversible au point coercitif. Ne 
pouvant déduireS,de leurs résultats, ilne nous est pas possible de tirer 

- de conclusion de leur étude quant:aux facteurs qui influent sur $,. 


1. Ferrite Co. 
2. Magnétite. 
3. Alnico. 
4. Alnico. 
5. Poudre Fe. 
6. Alnico. 
7. Alnico recuit. 
8. Poudre Ni. 
9. Ferro-cobalt. 
10. Ferro-cobalt. 
11. Ferrite Ni-Zn. 
12. Fer doux. 
AO. Alnico (Street, Wolley). 
B[]. Acier dur (Courvoisier). 


At'.Acier mi-dur (Llibou- 
try). 


/{\2’. Acier doux (Lliboutry). 


0] } 10 100 1000 - oe 


Fig. 20. — Constantes de trainage pour différents échantillons. 
/ 


TROISIÈME PARTIE 


_ EFFET DES RECUITS, DES CHAMPS ALTERNATIFS 
ET DES COMPRESSIONS SUR L'AIMANTATION RÉMANENTE 


49. Effet des recuits sur l’aimantation rémanente. — Depuis long- 
_ temps le procédé dé stabilisation des aimants permanents par un 
léger recuitest utilisé empiriquement. Nous avons recherché comment 
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cesrecuits agissent sur l’aimantation rémanente. Un échantillon ayant 
acquis une aimantation rémanente J,, à la suite de l’application d’un 
champ H, faible vis-à-vis du champ coercitif, nous avons étudié 
l'influence d’un recuit à une température T, suivi éventuellement d’un 
retour à la température Té(T >> To). Nous avons obtenu, en opérant 
des recuits à des températures croissantes T;, T:, ... etc., une dimi- 
nution de la racine carrée V3 de l’aimantalion rémanente propor- 
tionnelle à T—T,.Les mesures pour différents champs magnétisants H 
montrent que la constante de proportionnalité est indépendants de H, 


si bien que l’on obtient des droites parallèles en représentant VE en. 


fonction de T—T;, comme en témoigne la figure 21 concernant un 


alnico. L'observation. du phénomène au magnétomètre permet de 
suivre l’évolution de l’aimantation rémanente ; on constate que la 


variation d’aimantation se produit pendant l’échauffement de T4 à T 
et pendant le séjour à T ; pendant le refroidissement de T à T, l’ai- 
mantation ne change plus. De même elle n'est pas modifiée par un 
recuit ultérieur à une température comprise entre T, et T. 

Après un recuit à la température T, la substance ne présente plus 
de traînage à la température T, : J, ne dépend plus du temps pourvu 
que AT —T-— T, ait atteint au moins 20 à 30 degrés. Les écarts entre 


05 


O4 


03 


0,2 


0, 


25 50 75 
Fig, 21, — Effet des recuits sur l’aimantation rémanente. \ 
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_ Îles points expérimentaux et les droites visibles sur la figure 21, pro- 


viennent sans doute de ce que le traînage magnétique a effacé dans 


le temps la fraction de l’aimantation rémanente qui aurait dû dispa- 
raître à la suite d'une faible élévation de température. 

Ces phénomènes peuvent s'expliquer grâce à la théorie du traînage 
de fluctuation. L'élévation de température est équivalente à une aug- 
mentation du champ fluctuant de traînage et l'effet qu’elle entraîne 
peut se traduire dans le domaine de Rayleigh par une formule ana- 
logue à celle qui donne la variation de la rémanente en fonction du 

temps. Si H est le champ appliqué pendant une durée 4 à la tempé- 

» rature Ts, {la durée du chauffage à une température T > "1, dans un 

A champ aul, et J, l’aimantation mesurée à la température T; au bout 
d’une durée #” après le retour à Ts, on a : | 


EL J= 2 [H + Hé, To) — Hit, TP (33) 


aussi longtemps que H;({", Ts) reste inférieur à H;(#', T). 
En développant (33), compte tenu des équations 2, 3 et 4 : 


à BS, I 


EL. 


. Cette formule est en accord avec les caractéristiques du phénomène 
- que nous avons données. L'étude, sur un même échantillon, de la 

diminution de la rémanence par traînage et par élévation de tempé- 
: rature permet de déterminer expérimentalement Q”. Les résultats por- 
tés sur la figure 21 indiquent que Q' ne dépend pas de H. Nous avons 
trouvé aussi, pour le même corps, aux températures T, — 293° K et 


EN NT 


> To—191°K la même valeur de (tandis queS, variait d'environ 25 0/0. 


Dans sa théorie L. Néel a établi que Q' devait varier relativement 
peu d'une substance à l’autre et que la valeur de cette constante devait 
être voisine de 20. Les mesures sur des substances variées ont montré 

» qu'il est possible de les classer en deux catégories : 

— une catégorie À qui comprend les substances magnétiquement 
. dures : alnico, poudre de fer comprimée.…. etc, et pour lesquelles les 
valeurs de Q' sont comprises entre 23 et 30, soit l’ordre de grandeur 

» prévu par la théorie; 
i — une catégorie B groupe les corps à champ coercitif plus petit ; 
F7 de H;,— 200 œ et 120 pour un fer-cobalt de H,— 155 œ. Corrélative- 
ment la théorie prévoit qu’une substance ayant été aimantée à la tem- 
_ pérature T,, une diminution de température ne doit produire aucune 
variation de l’aimantation rémanente J,. L'expérience montre que, 
our les substances de la catégorie A, l’effet d’un refroidissement est 
très faible ou même complètement négligeable. Mais pour les sub- 
 stances de la catégorie B, il se produit une diminution de J, par 


Sr =\/51 (0 + log #) (34) 


les valeurs de Q' sont beaucoup plus grandes : 57 pour un alnico recuit- 
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refroidissement. Il semble donc qu’un mécanisme parasite, étranger 
aux fluctuations thermiques, vienne diminuer l'aimantation réma- 
nente quand on modifie la température aussi bien dans un sens que 
dans l’autre. Ceci expliquerait les valeurs anormalement grandes 
de Q'. Le mécanisme pourrait être envisagé comme une redistribution 
des domaines élémentaires. 

D’après l’équivalence établie entre un recuit à la température T 
pendant une durée #'et le maintien à la température T, pendant une , 
durée #, on pourrait s'attendre à ce que, après le, retour à To, à EN : 
suite de l'élévation de température AT—T—T,, le traînage ne se 

manifeste plus pendant une durée {” telle que : 


Hj(t", T,)=H{#, T). ee 


L'expérience montre cependant que si AT a été assez faible, le trai- 
nage se manifeste toujours après retour à T,, mais avec une intensité. 
plus faible. Ceci peut s’interpréter, comme précédemment, en sup- 
posant que l’élévation de température AT a provoqué une redistribu- 
tion des domaines élémentaires, qui a soustrait certains d’entre eux 
à l’effet du traînage à la température T, alors que normalement ils 
auraient dû être affectés par lui. L'étude quantitative de ce phénomène 
est délicate ; lorsque le traînage devient faible il est difficile à mesu- 
rer et l’élévation de température AT ne se produit pas instantanément, 
ce qui entraîne une indétermination dans le calcul de #. 

Les résultats précédents ont été discutés par rapport à la formule 34 
établie d'après la théorie en supposant que la variation de S, en : 
fonction de la température était proportionnelle à T{?. Mais dans le ” 
calcul de cette formule, nous n’avons pas tenu compte des variations 
éventuelles des volumes des discontinuités de Barkhausen en fonction 
de la température. Si nous admettons qu’en faisant intervenir ces 
variations de volume, S, est proportionnelle à T*# comme le suggè- 
rent les résultats obtenus avec un alnico, le calcul conduit alors à . 
l'expression : 


V3, rs 
FE ee 54/25 +— log #'). (35) 


Pour cet alnico, la valeur de Q’ calculée au moyen de (34) était voi-" 
sine de 30; en appliquant (35), on obtient pour Q' une valeur voisine 
de 20, plus en accord avec la théorie. > 

Signalons un autre phénomène se rattachant aux études thermiques 
précédentes : le blocage du traînage à basse température. Une sub- 
stance, aimantée pendant une durée # à la température T; dans le 
champ H, subit un traînage de la rémanence. Si on la refroidit rapi- 
dement à la température de l’air liquide et si on la maintient à cette 
température, le traînage ne se manifeste plus pendant tout le séjour 
à basse température. Après retour à la température Ts le traîinage 


135 DUR AE TS 
« : Le RE 
2 pl, 7 NS OO 


LE TRAINAGE MAGNÉTIQUE DE FLUCTUATION 12H 


réapparaît. Nous avons vérifié sur un alnico qu’à la suite d’un 
séjour de 24 heures à la température de l’air liquide, après retour 
à To, le traînage réapparaît avec la même intensité qu'avant le refroi- 
_dissement. 


20. Effet d’un champ alternatif décroissant sur l’aimantation réma- 
nente. — Un autre procédé permet de stabiliser l’aimantation réma- 
nente acquise par un ferromagnétique : on applique à la substance 
un faible champ alternatif À, sin wf, décroissant lentement depuis la 
valeur initiale À, jusqu'à zéro. Si l’amplitude maximum A de ce 
champ est suffisante, l’aimantation rémanente devient indépendante de 
l’époque de l'observation. Le champ alternatif a joué le rôle-du champ 
fluctuant de traînage. L’aimantation rémanente J; qui subsiste après 
ce traitement se calcule, comme pour l'effet des recuits, d'après la 
formule 31 du mémoire de L. Néel (17) : 


= [A+ Hi(é, To) — ho — Hi(s, To)? (36) 


+ est un temps de l'ordre de 1/w. 
L’équation 36 se développe sous la forme : 


Je (ñ—ho+S log) (37) 


Cette formule se prête bien à des vérifications expérimentales. 
La variation du champ alternatif est commandée par la variation 
du niveau d'eau du rhéostat liquide décrit à propos des désaimanta- 


‘tions. 
Les résultats expérimentaux sont en bon accord avec la formule 37. 


ü 15 : 30 oe 


Fig. 22. — Effet des champs alternatifs sur l’aimantation rémanente. 


A 
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Si l'on porte VJ; en fonction de h,, les points sont correctement 
alignés. En faisant varier la valeur du paramètre { on obtient un 
réseau de droites parallèles (figure 22 pour une poudre de fer). +3 

L’extrapolation de ces droites jusqu’à l’axe des abcisses fournit les 
valeurs H, du champ À, qu'il faut appliquer pour annuler l’aimans 


tation rémanente. Les valeurs H, tirées de la figure 22 ont êté portées! 
À 


f ' 
ol ° t 
36 g 
k 
30 
24 
t 
1, #4 16. 64 256 s 
Fig. 23. — Champ alternatif nécessaire pour désaimanter 


en fonction de la durée d’aimantation. 


sur la figure 23 en fonction de log {. Les points sont sensiblemen 
alignés : ceci est en accord avec la formule 37 d’où l’on tire : 


dons ontarien ri Enier ve) 


H—=h+S" log < (38) 


La pente de la droite H(log #) permet de calculer S, et nous avons 
vérifié que la valeur trouvée par cette méthode était en accord ave 
celle déduite des mesures directes du traînage de la rémanente. La 
valeur de + que donne l’extrapolation de la droite est voisine de 1/1005., 
ordre de grandeur satisfaisant car nous avons opéré avec un chamf 
alternatif à 50 ps. 


21. Effet des compressions sur l’aimantation rémanente. — Dans un 
récent mémoire W. F. Brown (40) a proposé un modèle théorique 
pour interpréter les effets des tensions sur l’aimantation acquise par 
un ferromagnétique, dans le domaine de Rayleigh, le long de la 
courbe de première aimantation. à 

Partant des mêmes bases, nous avons étudié l’effet d’une compres- 
sion sur l’aimantation rémanente et nous avons comparé les résultats 
expérimentaux à la théorie. re 

W. Brown analyse d’abord le comportement d’un monocristal de 
fer ayant une orientation arbitraire par rapport à la direction d’appli- 


cation du champ ou de la tension. En supposant toutes les orientations 


également probables, il en déduit, par un calcul de moyenne, les 
résultats pour un polycristal. | 
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L'application d’un champ magnétique ou d'une tension provoque 
un déplacement de la paroi de séparation de deux domaines élémen- 
“aires de Weiss. Champ magnétique et tension agissent sur la paroi 
comme une pression hydrostatique fictive, qui, dans le cas d’un 


“champ H et d’une tension T appliqués suivant la même direction, a 


- pour valeur : 
pH, cos (J, H) + Ÿ TA cos? (J, H) (39) 


\ 


-J° est l’aimantation à saturation, X, la magnétostriction à saturation 
d sou Re ù ARE AN à 
d'un cristal, supposé cubique, aimanté suivant {1,0,0]. W. F. Brown 
divise les parois en trois classes : 

…._ — la classe A comprend les parois à go° qui, sous l'effet d’une 
“tension, se déplacent dans le même sens que sous l’action d’un champ 
positif ; 

+ 


… — la classe C, les parois à 90° dont le déplacement provoqué par 
un champ positif est de sens opposé à celui dû à une tension; 
+ — la classe B, les paroïs à 1809 : une tension est sans action sur 


velles car les pressions équivalentes de part et d’autre de la paroi se 
"compensent. 

L. Néel (30) a démontré que, sous l’action d’un champ magnétique, 
le déplacement d’une paroi isolée obéit à un mécanisme conforme aux 
. lois de Rayleigh. 

… En nous basant sur ces données, nous avons sur la figure 24, 
“illustré le comportement des trois classes de parois, en assimilant 
une tension à un champ fictif. 


J 
P 
Q 
S 
h 
pe 0 
4 classe À * classe B classe C 
# : Fig. 24. — Effet des tensions sur l’aimantation rémanente 


pour les différents types de parois. 


Le 
À 

&; Le parcours OPQ représente la processus d’acquisition de l'aiman- 
tation rémanente par application puis suppression d’un champ magné- 
“tisant H; le parcours QRS correspond à l'application (QR) et à la 
“suppression (RS) d’une tension T. Seules les parois du type c inter- 
‘viennent dans le changement irréversible d’aimantation consécutif à 


l'application et à la suppression d’une tension. En supposant que les 
parois à go° et à 180° contribuent également à l’aimantation et que 
‘30 


= 
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Î 


la surface totale des parois du type À est la même que celle des parois 
du type C, la variation d’aimantation rémanente prend la forme : 


N,=T HA (4o) 


best le coefficient de Rayleigh, Ar le champ fictif équivalent à la 


tension T. | 
Le calcul de Brown donne, pour une répartition isvtrope des 
directions des axes des cristaux dans toute la substance : 


Às 


hr — 0.828.108 TT (41) 

lorsque T est exprimé en kg. /mm?. ; 
L'équation T peut encore s'écrire : 
AJ, = YoHT (42). 

avec : Ÿ 
= 0,207.108 F. (43). 


Dans son étude W. F. Brown n’a pas tenu compte des effets du. 
traînage sur l’aimantation et nous les avons aussi négligés dans 
l’établissement des formules 4o et 42. 

La théorie de L. Néel (17) permet la généralisation de ces formules. 
en faisant intervenir le traînage de fluctuation. 10 
__ Soit un échantillon ayant acquis une certaine aimantation réma-« 

nente à la suite de l’application d’un champ H pendant une durée É 
Au bout d’un intervalle de temps 1. après la suppression de H, sou“ 
mettons cet échantillon à l’action d’une tension T pendant une même 
durée {. Désignons par #” le temps écoulé depuis la suppression de H. 
Avant l solos de la tension ({'< #0), l’aimantation rémanente J,4 
est donnée par la formule 15, soit : 


ge 


4 


dbtsmertts 


== . (H +S, log 4 —S, log t'}°. 


En assimilant la tension T à un champ fictif + Ar, 0, — hr, suivant 
la classe À, B ou C des parois, on peut étendre le raisonnement que 
L. Néel a développé dans le paragraphe 6 de son mémoire au calculs 
de l’aimantation rémanente J, qui subsiste après suppression de lah 
tension (4 >>{5+4). Dans le cas où la tension est suffisamment, 
intense pour que À- soit nettement supérieur à S, log l'pendant toute 
la durée de l'expérience (kr en valeur absolue au moins égal à 79° “4 


85S;), on trouve, en première approximation, la formule : 
. 


=? (H + Silog {—S, log #'Ÿ | . 
(44) 


+ LH — AE + S, log { —S, log 1) 
See EL 
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20 , n CE A . l 4 
La tension n’a pas effacé entièrement le traînage puisque J, est 


“encore fonction de {’ : le premier facteur du second membre corres- 


£ 


pond aux parois B qui ne sont pas affectées par la tension, le second 
facteur aux parois A et C. 

De la formule 44 et de l'expression de J, on déduit en première 
approximation : 


dd, I ï H — LES SAP 
ae H Le (45) 


dlog y 


expression valable seulement si Ar > 88, : 


JT É . 
Sig r: Pente de traînage avant la compression. 
u 
ddr à s ; 
Sos s : Pente de traînage après la compression. 


De la formule 44 on tire également : 


—— + (H+ S, log {—S, log !'). (46) 


dl» 


- Cette expression est bien équivalente à (40) en l'absence de traînage, 
c'est-à-dire quand S,— o. 


Dans une première série d'expériences, nous avons opéré dans des 


“conditions telles que le terme S, (log { — log t’) soit négligeable 


. devant H, en prenant H de l’ordre de 100 S, et # de l’ordre de 10 t. 
Compte tenu de (4r) et de (43) on peut alors écrire : 


d}, = — byHaT. (47) 


Pour éviter les effets du flambage, nous avons choisi des barreaux 


“d’alnico courts (longueur : 24 mm.; section : 240 mm?); nous les 


avons comprimés, sans dépasser la limite élastique, à l’aide d’une 


presse hydraulique, de l’Institut Polytechnique de Grenoble. Des 


- mesures préliminaires ont montré que le champ magnétique dû à la 


presse était sans effet notable sur l’aimantation rémanente des alnicos 
étudiés. L’échantillon ayant acquis une certaine aimantation J, sous 
action d’un champ H, nous avons examiné l'influence d'une 
compression P exercée parallèlement au champ. En appliquant des 


pressions croissantes P;, P:, ..., etc., nous avons constaté une dimi- 
=nution de l’aimantation rémanente AJ, sensiblement proportion- 
_nelle à P. 


Sur la figure 25, sont représentées en fonction. de P les valeurs 


de J,/H obienues avec un alnico recuit (H.— 200 œ; Sy — 0,31 œ). 


Le» points expérimentaux se situent à peu près sur des droites dont 
la pente est indépendante de H, sauf pour la plus faible valeur du 
champ d’aimantation. Ces résultats sont en accord avec la formule 47. 


Pour ce premier alnico, l’expérience donne y — 0,37. 


FEAT 
TARN 


2 


) 
mule théorique 47 peut être attribué à La valeur relativement Le 
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Pour un deuxième alnico, de H;—540 œ, nous avons Fos 

x , o PEUR 1 

y—= 0,30. Pour comparer ces valeurs à la valeur théorique tirée de la. 

à :: Q °, SR 

formule 43, il faut connaître À. E. Nesbitt (41) a publié de LD 
: » ° , . 147 

résultats concernant la magnétostriction d alnicos de propriétés, 

voisines de ceux que nous venons de citer. À partir de ses données. 

nous avons calculé y. 


Jr } 3 7 
FF 0 


À AA pere et eue - 


pe x 


étiphétéiesidhreté pee 


P 
5 10 15 Kg/nm? 
« 
Fig. 25. — Diminution de l'aimantation rémanente : 
sous l'influence des tensions. ’ 


Pour un-alnico recuit de H,=— 298 &@, X,=25.10,0J,—= "1100: 
il vient : Vee.a, ET: Or. 
Pour un alnico de H,— 450 æ, À, — 22,3. 10%, J— 1 125, il vient = 
Tv hr ok: 
Les valeurs de y ainsi déduites de la théorie ont le même ordre de: 
grandeur que celles que nous avons déterminées expérimentalement. 
Des valeurs que nous avons trouvées, on conclut qu’une pression 
de 1 kg./mm? est équivalente à un champ de : | 


1,48 œ pour le premier alnico. 
1,20 œ pour le deuxième. A 


# 


L'écart signalé entre la première courbe de la figure 25 et la for- 


du champ fictif équivalent aux tensions. Une pression de 15 kg./mm? 
équivaut en effet pour cet alnico à un champ de 22 æ, soit l’ordre de. 
grandeur du champ magnétisant (H— 26,2 œ). On se trouve à la 
limite de validité de la formule 4o. FR 

Dans une nouvelle série d'expériences, l'échantillon a été comprimé- 
au bout d’un intervalle de temps court après la suppression du champ 


RARE RE 
; &SS 
y 
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S'y 


magnétisant. Nous avons aisément mesuré la variation résiduelle de 
Waimantation rémanente en fonction du temps, ayant imposé au 
champ une valeur faible pour que la variation relative d’aimantation 
due äu traînage soit grande. 

, . Fe - . » 
- Pour l’alnico de H,— 540 œ et de S,— 1,70 @, aimanté dans un 
“champ de 58 æ, nous avons trouvé, après application d’une pression 
“de 12,5 kg./mm? la relation numérique : 
r 


» 
EE, dd, ddr 
3 à log AL ENT "Al 
Q 
La formule théorique 45 donne : 
G dd, = 1 58— 12,5 Xr2\0J 6 SF: 
dlog# — \2 4 58 Log & —— 009 3 Log d * 


L'accord est satisfaisant. 


LPO Ar CEE 


QUATRIÈME PARTIE 


PE 


“3 1 
3 PERTES MAGNETIQUES DANS LES CHAMPS FAIBLES 
: 22. Pertes dans un champ alternatif. — Deux effets associés résul- 


“ent de l'application d’un champ alternatif à un matériau ferromagné- 
ique : une perte d'énergie et un déphasage de l'induction par rapport 
“au champ magnétique ou angle de perte. 
» En 1924, H. Jordan (20) a décele l'existence de pertes résiduelles 
après déduction des pertes par hystérésis et par courants de Foucault. 
1 a remarqué que l’angle de perte qui leur correspondait était indé- 
pendant du champ et de la fréquence. 
+ La nature des pertes résiduelles a fait l’objet d’un grand nombre 
d'investigations : H. Wittke (46), F. Preisach (14), W.B. Ellwood (45), 
IV: E. Legg (44), R. Feldtkeller (48), etc. Dans les champs très 
faibles, G. Richter (5), J. L. Snœæk (47), R. Becker (28), H. Wilde (9), 
ont exprimé l'angle de perte en fonction des caractéristiques du 
traînage quasi statique. 
C'est seulement depuis les travaux de L. Néel (12, 17) que la diver- 
sité des résultats proposés s'explique par la coexistence de plusieurs. 
espèces de traînage. Cet auteur a pu calculer les pertes associées au 
traînage réversible et au traînage irréversible, et conclure que les 


angles de perte qui leur correspondent obéissent à des lois différentes | 


pour les deux catégories de traînage. 
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: : A. 

En ce qui concerne le traînage de fluctuations thermiques, L. Née 
a évalué la puissance perdue par cycle et par centimètre cube; dans 
un champ alternatif ko sin wé : 


Wi= r°0Scho. (48). 


L 


Elle est indépendante de la fréquence et liée à la constante caractéris= 
tique de traînage par une expression simple. 
Le déphasage de l’aimantation par rapport au champ s'écrit : 


TbS» : 
to e a + (49) 


« et b sont les coefficients de Rayleigh. 

Les pertes par traînage se superposent aux pertes par courants de 
Foucault et par hystérésis. On sait que ces dernières ont pour expres= 
sion, dans le domaine de Rayleigh : ; 


wi, = + be. (50). 
Le déphasage correspondant de l’aimantation par rapport au champs 
est : 


pére 


ME ee (51). 
Seules les pertes par courants de Foucault dépendent de la fréquence. Î 
tg à, est fonction linéaire du champ; tg à, en est indépendant. Le” 
principe de séparation des pertes par variation sélective des para-\ 
mètres, préconisé par Jordan, est donc applicable lorsqu'il y as 
trainage de fluctuation. 

Aux basses inductions, les pertes sont en général déterminées pars 
la mesure de résistances de pertes avec des ponts alimentés en courant 
alternatif. Mais les méthodes mises en œuvre sont assez délicates ets 
mal adaptées aux substances magnétiquement dures, les plus indi-* 
quées pour l'étude du traînage irréversible. Ce chapitre est consacré 
à l'étude d’une méthode de mesure des pertes, plus appropriée N 
l'évaluation de la puissance perdue par traînage de fluctuation. | 

Noys avons d’abord établi que, théoriquement, dans le domaine de 
Rayleigh, il existe un rapport simple entre les pertes dans un champ 
tournant et les pertes dans un champ alternatif, tant pour celles qui” 
sont liées au trainage que pour celles dues à l’hystérésis. La réalisa-. 
tion d’un dispositif expérimental sensible et d’une grande souplesse. 
d'utilisation nous a permis de vérifier la relation existant entre les” 
pertes résiduelles dans les champs tournants et le traînage des expé- 
riences quasi statiques. É 


Certaines lois de ce traînage ont été ainsi précisées. 


— 


| datés fx DER LS à Lib 


OX tr fa, AN 


pes - D” SE 


Ld 


Es ble sg pb * ARR Vie ae Le Re, A Se 
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23. Calcul des pertes dans un champ tournant. — Le comportement 
d’une substance ferromagnétique n’est pas, dans un champ tournant, 
le même que dans un champ alternatif. Nous l’analyserons dans le 
domaine de Reyleigh où les variations d’aimantation sont seulement 
dues aux déplacements des parois de séparation des domaines 
élémentaires. 

L'application d'un champ magnétique À entraîne un déplace- 
ment dx d'une paroi isolée et la variation d'énergie qui accompagne 
ce déplacement est : = 


(J — Dhdx pour 1 cm? de paroi. 
J et [ représentent les vecteurs aimantation spontanée de part et 
d'autre de la paroi. \ 
Pour une paroi à 180°, J et I sont opposés (fig. 26). Du point de vue 
énergétique, seule la composante 
de À parallèle à la direction 
commune de J et [ intervient. 
Pour une paroi à go°, J et | 
sont perpendiculaires. Lescompo- 1 


santes J’ et l’ suivant leur bissec- 
trice intérieure, égales entre elles, 

: res” D. 
n’entrent pas en jeu dans les  ?aroi à 180° Paroi à 90° 


| variations d'énergie. Fig. 26. 


Les composantes J'et [’suivant 
leur bissectrice extérieure sont 
opposées. Donc du point de vue énergétique, seule la composante de h 
suivant la deuxième bissectrice intervient. 

En nous appuyant sur ces remarques, comparons les pertes dans 
ua champ alternatif d'amplitude maximum À avec les pertes dans un 
champ tournant d'intensité À. 


i) Pertes dans un champ alternatif. 


Pour les parois à 1800, nous appellerons phase « tous les domaines 
dont la direction d’aimantation spontanée fait l'angle à avec la direc- 
tion du champ alternatif appliqué. Nous supposerons une même 


» densité de domaines suivant chaque direction « et une répartition 


isotrope des directions à sur la sphère unité. 
Le déplacement de chaque paroi isolée obéit à des lois similaires 
des lois de Rayleigh : L. Néel (30). Par suite, comme la phase & est 


soumise à un champ alternatif d'amplitude 4 cos «, les pertes asso- 


ciées peuvent, d’après (48) et (50), se mettre sous la forme : 


: 

À 150 = BA? cos? « . pour l’hystérésis 
Ë Wy38o = TPS, h? cos? à pour le traînage. 
4 Ann. de Phys., 128 Série, t. 9 (Janvier-Février 1954). 9 
ed \ 


4 


“#4 F 


1er ? 
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Pour évaluer les pertes totales par unité de volume et par cycle, 
dans toute la substance, il faut prendre les valeurs moyennes de 
cos « et de cos? « sur la demi-sphère unité, soient 1/4 et 1/3 : 


4 £ 
W 1,180 Er (4 en) : 
W 180 = _ rPS,h?. 


üi) Pertes dans un champ tournant. 

Soit un champ d’intensité À tournant autour d’un axe Oz. Pour les 
parois à 180°, appelons phase y tous les domaines dont la direction 
d'aimantation spontanée fait l'angle y avec Os. La composante du 
champ tournant suivant la direction ÿ est un champ alternatif d'am- 
plitude À sin y, et les pertes associées peuvent se mettre sous la 
forme : 


LA 

| 

, k : Î 
= 20h 3 4 
Wnsgo = 3 FA SIn° y 


ne 


Le 


Li aso = TPS, À? sin? y. 
Pour évaluer les pertes totales, il faut prendre les valeurs moyennes 
de sin* y et de sin? y sur la demi-sphère unité, ce qui conduit à : 
7! 3T 4 
W 180 RATE: BA 


2 2 
Wii 3 r8Sh?. 


dérant non plus la direction des aimantations, mais la direction de 
leur bissectrice extérieure, et l’on a : 


L ’ r ' 
Wauso _ Wago  Wa,iso + Wa,so 
Wanuso Wa,go  Wa,180 + W,90 


LA L LU +4 
Was Wigo _ Wiiso + Wi,9o 
Waiso Wan  Wa,80 + We,90 ° 


' 


2 
| 
+ 
Les mêmes raisonnements s'appliquent aux parois à 90° en consi- | 
e 


Finalement, les rapports des pertes totales dans un champ tournant 
aux pertes dans un champ alternatif s’écrivent : 


3T 
16 __3 
ne — = . — 2,36 pour l’hystérésis (1) 
4 : 
2/3 


M — 73 —?2 pour le traînage. 


Ils ont des valeurs remarquablement simples. 


(:) Dans un récent travail, T. A. Ezxina (50) a signalé, dans le cas parti- 
culier d’une substance uniaxe, cette même valeur pour les pertes par 
Lystérésis. 


1 
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En conclusion, les pertes dans les champs tournants sont, 
d'après (48) et (50), données par : 


W, = rbht (52) 
W,— 27208, h2. (53) 
24. Principe de la mesure des pertes dans un champ tournant. — Les 


pertes se traduisent dans un champ tournant, comme dans un champ 
alternatif, par un retard de phase « de l’aimantation par rapport au 


» champ magnétique ; par suite, l'appareil producteur du champ tour- 


à. Lee D) à 


biée hr 


LA 2 


#. 


PAU SIT. T0 SEC RS + 


nant À exerce sur un centimètre cube de substance un couple : 
C=Jh sine, 


En désignant par + l'angle de rotation du champ, l’énergie dépensée 
par cycle est : 


far L 
E— |” Gdp—onJh sine, 
0 


Si l’on opère dans des conditions telles que les pertes par courants 
induits soient négligeables, on a : 


ordh sin : — W, + W.. 


Dans un champ très faible, pour une substance magnétiquement 
dure, J est pratiquement égal à aoh ($ 12). Les angles e étant très 
petits, on confond sin s, « ettg es. On peut écrire, en première approxi- 
mation : 

2Tr@oh? tg €: — W, + W.. 
Cette équation permet d'évaluer d’après (52) et (53), les angles de 
perte associés au traînage et à l'hystérésis : 
b TrbSy 
gun h AE Eee 
On retrouve pour le traînage le même angle de perte que dans un 
champ alternatif. 
L’angle de perte par traînage est, sous une autre forme, égal à : 


__ be Sy 
to er re -H 


bH ‘ \ 
D’après L. Néel, a varie peu d’une substance à une autre. Nous 


avons montré, d'autre part (fig. 20), qu'en première approximation, 
S, est proportionnel à H.. Il en résulte que, pour toutes les substances 
ferromagnétiques, les angles de perte seront du même ordre de 


_ grandeur. 


: Pour mesurer les pertes, nous avons équilibré le couple dû au 
champ tournant par le couple de torsion d’un fil. 


4 Ann. de Phys., 12° Série, t. 9 (Janvier-Février 1954). 10 


1 


\ 
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Si l'est la constante de torsion de ce fil, l'équilibre est atteint lors- 


que l'échantillon a tourné d’un angle 6 tel que : 


ne Sur a ONG 


ro — ok? (568, + 7 À) CO 


v : volume de l'échantillon. 


Lorsque F est connu, la mesure de 8 fournit les éléments nécessaires 


au calcul des pertes. 


25. Dispositif expérimental. — L’équipage mobile portant l’échan- W 
tillon est suspendu à un fil de torsion en tungstène. Il comporte, de 


haut en bas successivement : 


— un cadre en laiton portant des palettes pour réaliser un amor-« 


tissement dans l'huile: 


— une tige de verre sur laquelle est fixé un miroir pour le repérage 


optique des rotations de l'équipage ; 

— un porte-échantillon en plexiglas. 

Le partie de l’équipage soumise au champ tournant est en verre et 
en plexiglas pour éviter les courants de Foucault. L’équipage est 
enfermé dans un tube en pyrex portant une fenêtre plane à la hauteur 
du miroir. {8 

Nous avons représenté sur la figure 27 la partie supérieure du sys- 
tème. La possibilité de faire le vide par le tube A et d'introduire par 
le tube B un gaz quelconque, air, hydrogène ou hélium, a été prévue 

pour les mesures à basse température. La 
p Couronne C en acier, collée à la picéine sur 


7 


792222222772 


D'un) > 
772 
è (1 C toroïdal E assurent au tube une fermeture 
S-B 


étanche. 


NA LT 


7 
( 
( 
f 
Î 
Î 
f 


à 50 p/s., nous avons construit trois couples 


entraîné par un moteur shunt nous a permis 


à les fréquences intermédiaires entre 250 p/s. 

" et 8oo p/s. Le réglage de l'intensité est 

. LA LA D 4 , 

MS nepelstas commandé par l'excitation de alternateur. 
del'équipage mobile Pour étudier les pertes à basse tempéra- 


pour les mesures ture, un vase Dewar a été spécialement! 


dans leschampstour- Construit pour être introduit entre les bobines 


nants. de champ (fig. 28). La forme sphérique de: 


/ 


le tube de verre, le chapeau D et le joint. 


Les champs tournant à faible période sont 
engendrés par la rotation de deux bobines de 
Helmholtz entraînées par un moteur à réduc-. 
teur de vitesse. Pour créer des champs tour- 
nant à des fréquences égales ou supérieures 


de deux bobines, décalées de 27/3 et ali- 
mentées en courant triphasé. Un alternateur! 


de produire des champs tournant à toutes 


L np ae CRE L Er Age pois 


/ 
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la partie supérieure augmente la capacité du vase. Les gaz vaporisés 
au cours des essais, en particulier l'hélium, sont récupérés et renvoyés 
aux installations du Laboratoire des basses Températures dirigé par 
M. le Professeur Weil. Dans ce but, un soufflet en tombac et un 
Joint de caoutchouc constituent uue liaison étan- 
che et souple entre le tube de verre et le chapeau 
de maillechort coiffant le vase Dewar. il 
La constante de torsion de chaque fil de suspen- 
sion a été déterminée par la méthode classique : 


. lecture de la période d’oscillation du système 


sans surcharge, puis avec une surcharge de 
moment d'inertie connu. Avec un fil de tungstène 
de 30 y, on obtient pour la longueur de fil utilisé 
(19 cm.), une constante de torsion de l’ordre 
de 0,800 erg/rd. Une énergie dissipée de 0,5 erg 
par cycle se manifeste, sur l'échelle graduée située 


à 1 m.du miroir, par une déviation du spot de 
20 CM. 


Pour un alnico de caractéristiques suivantes : 


no Come D 2,94 107. 29, — 2, æ 


l'énergie de 0,5 erg est celle perdue par l'échan- 
tillon pour un cycle de rotation d’un champ tour- 
nant de 7,5 œ. Pour cette valeur du champ, le Fig. 28. — Dis- 
calcul indique que les pertes par traînage sont positif pour 
sensiblement doubles des pertes par hystérésis. a RAT 
Avec un fil de 15 y, la sensibilité est environ Pr. 
16 fois plus grande. P ÿ 
Il est donc possible de soumettre à l'étude un 
domaine où les pertes par hystérésis deviennent faibles par rapport 
aux pertes par trainage. 
Le dispositif que nous avons mis au point nous a ainsi conduit à 
explorer, dans les champs faibles, un domaine que nous n’aurions pu 
envisager d'atteindre par les procédés quasi statiques que nous 
avons décrits. 


26. Résultats expérimentaux. — Travaux antérieurs. — Depuis les 
premiers travaux de Baily (51) sur l'hystérésis tournante, plusieurs 
auteurs ont mesuré les pertes dans des champs tournants, mais, en 
général, ils ont opéré dans des champs magnétiques intenses, et leurs. 
résultats ne peuvent être interprétés en paitant des équations de 


Rayleigh (51 à 60). 


\ 
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W 
Cependant, Brailsford (56, 57) a suivi l’évolution du rapport+yr en 


fonction de l'induction, depuis l’aimantation à saturation jusqu’à 1/10 


de sa valeur environ : ce rapport croît quand l'induction décroît. Pour : 


les valeurs de l'induction les plus faibles, la valeur trouvée est en 
moyenne un peu supérieure à 2 ; elle se rapproche de la valeur théo- 
rique 2,36 que nous avons calculée pour le domaine de Rayleigh. 


Séparation des pertes dans les champs tournants. — Les principes 


et dispositifs expérimentaux que nous avons décrits ont, tout d’abord, « 


été appliqués à la détermination des pertes dans les champs tour- 
nants. Pour être à l’abri des effets dûs aux courants induits nous 
avons opéré dans des champs tournant à faible période : 1,5 ps. 
à 2p/s. Dans ces conditions, pour les échantillons choisis, les pertes 
par courants induits ne dépassent pas 2 à 3 o/o des pertes totales. 


_.L’équation 54 donne la relation entre les pertes magnétiques totales 


et les pertes par hystérésis et par traînage, sous la forme : 
WW, + Wi—2rl0 — vh?(2r°bS, + rbh) (55) 


Nous avons tracé la courbe de variation des pertes totales pour des 
valeurs croissantes du champ (fig. 29). Les courbes illustrent trois 
séries de mesures effectuées aux températures : 2930 K, 77° K, 200 K: 


La figure 30 représente les valeurs correspondantes du rapport W'/A2 


en fonction du champ. Les points sont correctement alignés, ce qui 


erg/cmÿ 

W'1n3 

3: 0 

h? 
(Alnico 2) 1-2 


(Alnico 2) 


cp 3 5 1.108 

Fig. 29. — Pertes magné- Fig. 30. — Séparation des pertes 

tiques dans les champs tour- par hystérésis et des pertes par 
pants, trainage, 


Eh +, 
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confirme les prévisions théoriques contenues dans la formule 55. 
L'extrapolation des droites pour À—o fournit la valeur des pertes 
dues au traînage ; de leur pente, on déduit les pertes par hystérésis. 


Rapport des pertes dans les champs alternatifs et dans les champs 
tournants. — L'expression des pertes dans des champs alternatifs 
: (formules 48 et 50) fait appel aux valeurs des constantes caractéris- 


tiques de l'échantillon. Nous avons tiré as, b, S, de mesures quasi . 


statiques. Nous groupons dans le tableau les valeurs du rapport des 
pertes par hystérésis et par trainage dans des champs tournants et dans 
des champs alternatifs, pour quelques-uns des échantillons éprouvés ; 


Echantillon do b Sy WilWn | W/Wt 
AINICO 1 > E- . 0,348 2,83.10—* 2,4 2,65 2,10 
PFéraiteGou =. \Mr;13.10-—2 | 3,35.10 5 CPE 2,25 


Alnicor ar. ti, | 0,303 2,88.10—* 2,3 2,00 1,75 


’ 


W, FE 
Les valeurs des rapports Wret Nine différent pas de plus de 
W,  W, 


- 15 0/o des valeurs théoriques; ces écarts sont de l’ordre de grandeur 


des erreurs de mesure. L'accord est donc très satisfaisant. Les bases 


y r . 1 . 
. théoriques semblent solides. 


: 


l 


Etude de S° à l'aide des champs lournants. — La comparaison 
des formules 52 et 53 met en évidence qu’il y a égalité des pertes par 
hystérésis et par traînage lorsque : 


h == 2TS pe 


Du tracé de la droite (W'/h?, h), on déduit facilement la valeur du 


» champ pour laquelle il y a égalité des pertes ; on en tire directement 


ù 


\ 


» la valeur de la constante S$,, sans avoir à mesurer ni la constante de 


torsion du fil, ni les coefficients de Rayleigh du matériau utilisé. 
* On dispose ainsi d’un procédé nouveau et particulièrement simple 


de détermination de la constante de traînage. 


k 


' 


Par ce procédé, nous avons tout d'abord suivi la variation de S, en 
fonction de la température. Les trois droites de la figure 30 ayant 
sensiblement la même pente, le coefficient de Rayleigh d garde, pour 


les trois températures, la même valeur. C'est dire que le rapport des 


: 
ea es 
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cs 


ordonnées à l’origine est égal au rapport des valeurs de $, à ces 
températures. Pour l’échantillon d’almco 2 : 


(Su)293ek à (So)293k 
(Sy)77K 2.00 (Sv)20k 9,7- : 
D'autre part : Ê 
293 \3/4 293 \ 3/4 = 3 
jan (ere 


S, varie donc comme T#‘ jusqu’à la température de l'air liquide. : 
A plus basse température on se rapproche d’une loi en T'*. “ 
Les mesures dans les champs tournants apportent la confirmation 
de la loi trouvée au cours des expériences quasi statiques. 3 

Les mêmes expériences effectuées sur un échantillon de ferrite de 
cobalt (H;=— 1 500 œ) ont conduit à un résultat très différent : 


(W1) 2030 & RE (BSy)293 k % , | 

(Wire (SorE 

£ 

(W,)203° K _ (bSalaggrk i 

(W;)20 & de (bSo)20r 29: _ À 

Ges résultats peuvent être attribués aux propriétés du ferrite de r 


cobalt à basse température. L. Weil (62) a en effet observé une varia- # 
tion importante du champ coercitif du ferrite de cobalt quand on # 
abaisse la température, et, corrélativement, il est probable que le % 
coefficient de Rayleigh b diminue beaucoup. È 

En raison de sa haute résistivité, nous avons poursuivi, sur le : 


ferrite de cobalt, nos essais en faisant varier la fréquence jusqu’à 


800 périodes par seconde, les pertes par courants induits restant 
négligeables. Sur la figure 31 sont reportées les valeurs du rap- 


SE 
ae 104 


5,0 


» él ei dr LÉ . ï 


25 


\ 


200 : 400 600 pis 


Fig. 31. — Variation des pertes par trainage en fonction de la fréquence. 
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port W,» en fonction de la fréquence : lorsque celle-ci croît de 
o à 800 p/s., les pertes résiduelles augmentent d'environ 50 0/0. Ce 
résultat semblerait indiquer que, dans les champs très faibles, de 
ordre de 1/350 du champ coercitif, la constante de traînage subit 
une variation lente en fonction de la fréquence. 


CONCLUSION 


En isolant le traînage de fluctuation de toute autre espèce de 
traînage, nous nous sommes efforcé d’en décrire les différents aspects 
et d’en expliciter les lois dans une étude d’ensemble dont. il n’avait 
jusqu'alors pas fait l’objet. 

C’est l’idée nouvelle, due à L. Néel, d’une distinction entre diffé- 


rentes catégories de traînage qui a suggéré ce travail. 


L'hypothèse d'un champ fictif fluctuant dont L. Néel est parti pour 
ériger sa théorie du trainage de fluctuation, constitue la base de 
l'interprétation de toutes nos expériences. 

Résumons les principaux caractères du traînage irréversible que 
nous avons mis en évidence. 

Le champ fluctuant de traînage garde sensiblement la même valeur 
dans tout le domaine d’hystérésis. 

Ceci autorise à caractériser le traînage, pour une substance donnée, 
par une constante S, homogène à un champ magnétique. 

L’aimantation varie proportionnellement au logarithme du temps. 
La constante de proportionnalité est le produit de la susceptibilité 
différentielle irréversible et de la constante S,. 

Dans le domaine de Rayleigh les lois du traînage s’expriment en 
des formules particulièrement simples. 

La variation de la racine carrée de l’aimantation rémanente est une 
fonction linéaire de log # et de log #', où # est égal à la durée de 
l'aimantation préalable et {’ à l’intervalle de temps écoulé depuis le 


- retour du champ à zéro. 


Le traînage de l’aimantation créée par un champ H est le double 
du traînage de l’aimantation rémanente correspondante. 

Nous avons vérifié ces lois sur une grande échelle de temps. 

L'étude de la variation du paramètre S, en fonction de la tempéra- 
ture a montré qu'il était sensiblement proportionnel à T#* entre la 
température de l'hydrogène liquide et 100° C. 

Il existe un parallélisme entre l’effet du temps sur l'aimantation et 
l'influence de certains facteurs : recuit, champ alternatif décroissant, 
compression. Dans le domaine de Raÿleigh : 

_— Une élévation de température, suivie d'un retour à la tempéra- 
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ture initiale entraîne une diminution de la racine carrée de l’aiman- 
tation rémanente proportionnelle à l’élévation de température. 

— Un faible champ alternatif, décroissant jusqu'à zéro, entraîne 
une diminution de la racine carrée de l’aimantation rémanente qui 
lui est proportionnelle. 

— Une pression entraîne une diminution de l’aimantation réma? 
nente qui lui est proportionnelle. 

— Un recuit ou un champ alternatif supprime le traînage, une 

compression ne l’efface que partiellement. 

Le traînage se manifeste, dans les champs tournants comme dans 
les champs alternatifs, par des pertes énergétiques. Mais dans les 
champs tournants les pertes par traînage sont multipliées par 2 tandis. 
que les pertes par hystérésis sont multipliées par 2,36. 
Après déduction des pertes par hystérésis et par courants de Fou- 

cault, les pertes résiduelles correspondant au traînage sont propor- 
tionnelles à S,. 
Des expériences dans les champs tournants effectuées à différentes 
! températures ont confirmé la loi de variation thermique de $, établie 
au cours d'expériences quasi statiques. 
La validité de toutes ces lois, éprouvée sur une grande variété de . 
substances, permet de conclure à la généralité du traînage de fluc- 
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tuation. 
| Notre travail apporte un premier témoignage en faveur des hypo- 
et thèses proposées et développées par L. Néel, dans sa théorie générale 


du traînage. 


(Fravail du Laboratoire d'Electrostatique 
ne et de Physique du Métal de Grenoble). 
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INTRODUCTION 


La puissance calorifique qu’un corps solide chauffé dissipe par 
convection naturelle dépend, pour un même échauffement, des valeurs 
absolues des températures du corps et du fluide de refroidissement. 
Pour une différence de température de 1002 par exemple entre solide 
et fluide, le coefficient de convection n’est pas absolument le même 
dans de l’air à 10° et dans de l’air à 80°. C’est l’étude expérimentale 
de ces variations que nous nous proposons de présenter dans la pre- 

. mière partie de ce mémoire, pour le cas d’un fil fin tendu horizontale- 
ment en air calme à la pression usuelle de l'atmosphère. 

Nous désignerons par #, et 4 les températures du fil et de l’air de 
refroidissement, l’échauffement sera: 0—1; —{,; la puissance dis- 
sipée totale pour un fil de longueur / étant désignée par W, nous en 
retrancherons ce qui est perdu par rayonnement et par conduction 
sur les extrémités du fil vers les bornes, de façon à obtenir la puis- 
sance dissipée par convection, soit W;. Le coefficient de convection 
au sens usuel du mot, c’est-à-dire correspondant à la chaleur trans- 
mise à travers l'unité de surface d'échange, est : «— W;,/rdid, où d 

est le diamètre du fil. Pour les études que nous avons en vue il est 
plus commode de rapporter la perte de chaleur à l'unité de longueur 
du fil, nous sommes ainsi conduit à définir par : À— W,/{0 ce que 
nous appellerons le coefficient linéaire de convection (CT eE il nous 
arrivera même pour certaines comparaisons d'utiliser le coefficient 
global : c— W/6, nous mettant ainsi à l'abri des critiques qui pour- 
raient être faites dans le calcul des corrections. 


(1) Au facteur 1/À près, À est le nombre de Biot. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mars-Avril 1954). 11 
ation périodique bimestrielle. 
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Nous avons dans un mémoire précédent (:) étudié avec quelques 
détails les variations de À en fonction de l’'échauffement et du diamètre 
du fil pour une température t, constante de l’air de refroidissement, 
nous renvoyons à ce mémoire pour le calcul des corrections de rayon- 
nement et de perte de chaleur par les bouts et pour la discussion de 
diverses questions que nous rencontrerons plus loin. 


DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL. MÉTHODE DE MESURE 


On se reportera à la figure 1. Le fil en expérience F est soudé sur 
deux bornes B supportées par deux joues en ébonite J ; le ressort R 
assure la tension du fil. Les joues sont formées d'une partie carrée de 


Coupe XX 
a —— oO 0 
LE LL 
LE APS date À P P 


80 mm. de côté qui permet leur assemblage par les quatre tiges T et 
d’un épaulement cylindrique de 5o mm. de diamètre centré sur les 
bornes B. Une feuille de bristol enroulée sur ces parties cylindriques. 


. forme un tube protecteur suivant l’axe duquel se trouve tendu le fil. : 


Les dimensions de l’appareil sont cotées en millimètres sur la figure. 
Le tube d'expériences est disposé au milieu d’une boîte cylindrique 


de 20 cm. de diamètre dont les parois, en bristol également, sont … 


recouvertes d’un découpage de papier d’étain formant une résistance 
superficielle chauffante. On obtient ainsi une étuve permettant d’aug- 
menter la température {, tout en réalisant un ensemble d'inertie 
thermique relativement faible. Le tout est protégé des courants d’air 
par une grande caisse en bois. 

| La température {, du fil se détermine par la mesure de sa résistance 
électrique ; la température {, de l’air est celle qui règne dans la 
région marquée G sur la coupe de la figure 1, nous la déterminons 
par la mesure de la résistance électrique de fils de platine P tendus 


AOL, PA LE 
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(?) Publications scientifiques et techniques du Ministère de l'Air, Série 


grise, fascicule 180. 
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contre l’enceinte cylindrique de protection. On trouvera dans notre 
mémoire précédent la discussion de l'emplacement à donner à ces 
fils. 

Le coefficient de convection À est fonction de l’échauffement 0 et de 
la température {,, mais en général une variation de 1° sur produit 
une variation de X bien plus importante qu'une variation de 1° sur fo, 
il est donc nécessaire de maintenir 9 constant avec précision dans les 
expériences où l’on veut étudier les effets des variations de to à échauf- 

“ement constant. Pour obtenir cette constance avec toute la précision 
désirable nous avons employé le procédé suivant : 

Reportons-nous au montage en pont de Wheatstone de la figure 2. 
En AC, se trouve le fil F dont la résistance à o° est r,, en AC, le fil P 


4 Fig. 2. 


. « FE . se Fe s ? 

de résistance r, à o°, et en série avec lui une résistance fixe x, en C,B 
pr , p_ PAL CRT 
et CB sont des résistances fixes p et p' vérifiant l’égalité : 


/ 1 fl 
Top —= up (1) 


le pont est équilibré à oo lorsqu'on fait æ—o. Il l’est également à 
toutes températures car les fils F et P, extraits d’une même bobine et 
recuits dans les mêmes conditions, ont les mêmes coefficients de tem- 


pérature. ge 

Admettons en première approximation que les résistances des fils 
de platine s’accroissent linéairement en fonction de la température, 
on a: 


D Tor Fat) et = ri + ao). 


| La condition d'équilibre du pont en présence de la résistance + 
s'écrit : 
ri + at = {ri + at) + æJe 
et compte tenu de la relation (1) : 


ti— dy —0—=x/rox (2) 
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x restant fixe le fait d’équilibrer le pont maintient 0 constant ; ayant 
par exemple calculé x pour avoir 0 — 100, il suffit pour obtenir cet 
échauffement d’équilibrer le pont en faisant varier l’intensité dans le 
fil F, 0 est alors égal à 100° quelle que soit la valeur de #5. 

Pour mettre pratiquement en jeu la méthode deux difficultés se 
présentent : 

19 L'intensité dans le filF doit être assez élevée pour le mainte- 
nir en température, celle-ci doit être dans certaines expériences de 
plusieurs centaines de degrés au-dessus de la température ambiante ; 
le fil P au.contraire ne doit être parcouru que par un courant de 
mesure très faible pour éviter son échauffement. Les deux fils ayant 
des résistances du même ordre de grandeur on ne peut songer à les 


E 
Fig. 3. 


é 
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alimenter à tensions égales comme cela se ferait selon le schéma de 
la figure 2. Nous avons donc monté séparément les branches A,C;,B: 
et A2:C2B: (figure 3), les premières sont alimentées par une batterie : 
d’accus, les secondes par une pile. Deux boîtes de résistances sont 
disposées comme il est indiqué schématiquement sur la figure. Un 
inverseur permet de passer rapidement des connexions AA;, CC: 
BB, à AA, CC, BB, on réalise ainsi deux montages de pont ; sl Ë 
équilibre dans les deux cas on peut écrire : é Ke 


tint d'oise sn, 


rR=epR et (+ x)Ro=pR d'où: rp—(r' + æ)p 


il y a équilibre pour le pont idéal de la figure 2. | 
29 La loi de variation linéaire de la résistance avec la tempéra- . 


ture n'est pas suffisam ment exacte, il faut tenir compte du terme du 
second degré et écrire : 


r=roi + kb) et 07 = + ht): (3) 


Dr rés 
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45 
Dans ces conditions en écrivant les équations d'équilibre du pont 
eten tenant compte ici encore de (1) on obtient : 


TL —=ToU(k — 90) — 2750, . (4) 


Is introduit un terme qui dépend de t5, mais qui est petit devant 
le premier, son calcul ne demande donc pas que f/, soit connu avec 
précision. æ ayant été calculé pour obtenir un 6 donné à une tempé- 
rature {y déterminée, celle-ci pourra varier de{façon assez notable 


-Sans que cela entraîne une variation inacceptable sur 8. 


La puissance dissipée se calcule à partir des valeurs des résistances 
électriques constituant le pontet du voltage V mesuré par un voltmètre 
entre les bornes A, et B,, on voit facilement qu’elle est : 


R1R3V? 
PTR: Rap 


MY 


MARCHE DES EXPÉRIENCES 


Proposons-nous de faire une mesure pour laquelle 8 ait une valeur 
déterminée, par exemple 50°, et {, une valeur voisine d’une tempé- 
rature donnée, par exemple 60°. Des expériences préliminaires per- 
mettent de calculer de façon approchée les intensités de courant qu’il 
faut admettre dans le fil et dans la boîte chauffante pour réaliser ces 
conditions. On établit donc le courant, et, après une durée de mise 
en régime suffisante (environ une heure), on mesure la résistance r” 
du fil P. Ceci s’effectue sur le pont de Wheatstone obtenu en établis- 
sant les connexions AA», BB:, CC:, après avoir court-circuité x. On 
équilibre le pont en agissant sur les résistances R, et R:. De 7’ on 
déduit { et on calcule par la formule (4) la valeur qu'il faut donner 
à æ pour obtenir le 6 désiré. Etablissant les connexions AA;, BB, 
CC: on équilibre le pont F, 0, R4, Ro, ceci se fait en modifiant au 
moyen du réhostat H l'intensité dans le fil F. A la suite de ces modi- 


» fications, en général faibles, {, a légèrement varié, on revient au pont 


P +æ, p’, Ri, R> qu'on rééquilibre en agissant sur R; et on recom- 


? mence les mêmes opérations jusqu’à obtenir simultanément l'équi- 


libre des deux ponts. Avec un peu d'habitude ces opérations se font 
rapidement et facilement et l'équilibre obtenu persiste avec le temps 
si la première mise en régime a été faite de façon correcte. Après 


cette suite de réglages la température /, se trouve être un peu diffé- 


rente de celle pour laquelle a été calculé æ.Il en résulte que 0 n’a pas 
exactement la valeur voulue, en fait cela n’entraîne pas d'erreurs 
appréciables car la tolérance sur {, est grande : dans le cas le plus 
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défavorable du champ des 6 et { expérimentés on pouvait se permet- 
, 

tre sur { une variation de 4° sans que l'erreur en résultant sur 8 

dépasse le 1/1 000 en valeur relative. 


Les caractéristiques de l'appareillage. — Fil F en platine, dia- 
mètre 77,1 x, longueur 340,6 mm. 

Coefficient de température entre o° et 1000 : a — 0,00305. 

Coefficient de la formule parabolique : £ —0,003695 ... 1=4,74 
HUTO EE 

Résistance à 0° : 7,810 Q. 

Fil P, constitué du même platine, résistance : 28,20 Q. 

Résistances fixes : p— 7,558 Q ; p—27,29 Q. 

Dans la plupart des expériences on a pris : BR: — 100p/—2 729 Q. 


PRÉCISION DES RÉSULTATS 


Notre but est moins la détermination en valeurs absolues des coef- 
ficients : «— W/rd{0 que d'étudier leur loi de variation en fonction 
de t,. Les erreurs commises sur d et sur /, modifiant tous les à dans 
un même rapport n’affectent pas la loi : « — /(f,) quant à sa forme, 
la modification portant simplement sur la valeur numérique d’un fac- 
teur multiplicatif. Il en serait de même pour une erreur systématique 
qui affecterait de la même façon tous les 6. 

Il y a donc lieu de définir deux erreurs : l’une indiquant la préci- 
sion obtenue dans la détermination des coefficients de convection en 
valeurs absolues, l’autre chiffrant la précision avec laquelle on peut 
espérer établir les lois de variation et permettant de dire si une ano- 
malie observée correspond à un phénomène réel .ou peut être attri- 
buée à de simples erreurs d'expériences. É 

Dans ce qui suit nous n’avons calculé que le coefficient linéaire 
h=— W}I6, le coefficient de convection « s’en déduit facilement par 
division par xd, il y aurait alors lieu de tenir compte de l'erreur sur 
le diamètre qui est de l’ordre de 2 o/o. Les erreurs sur W et sur L 


s'évaluent immédiatement d’après la façon dont sont mesurées ces - 
grandeurs, on peut admettre 2 0/00 sur chacune d'elles. Pour 8 ily a . 


lieu de distinguer le cas des faibles échauffements de celui des 
échauffements élevés. Pour les premiers l’erreur résulte de la super- 
position d’une erreur fortuite variable d’une expérience à l’autre, et 
d'une erreur systématique provenant du défaut dans le réglage ini- 
tial du pont de Wheatstone de mesures (!), cette seconde erreur devra 


(:) L’un des principaux avantages de la méthode de mesure employée 


par utilisation de l'équilibre d’un pont est de faire qu’une moitié de l'erreur 


sur 0 soit la même dans toutes les expériences. 


sos dt 20e 
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ou non être prise en considération suivant que nous nous proposerons 
de calculer l’une ou l’autre des deux erreurs définies ei-dessus. Pour 
les échauffements élevés des fluctuations se produisent dansla tempé- 
rature du fil axial en raison de la turbulence des courants d’air de 
refroidissement, ce sont elles qui limitent la précision ; l'évaluation 
de l'erreur devient une opération d'ordre expérimental. 

Compte tenu de ces divers éléments on peutadmettre une précision 
de 1/2 0/0 à partir de 0 — 100°, qu’il s'agisse de la détermination de A 


en valeurs relatives ou en valeurs absolues ; pour 8 inférieur à 100, 


On à : 
DES 10 25 5o 
A0 0,01 0,029 0,012 0,01 
Ah/h | B —  o,o2 0,012 0,006 0,009 


A est l'erreur pour les valeurs absolues de 4. 
B est l'erreur pour les valeurs relatives de À. 


LES RÉSULTATS 


Nos expériences ont porté sur les sept valeurs suivantes de l’échaut- 
fement : 
50 100 259 5o0 1009 200° et oo. 


Pour chacune d’elles nous avons fait une série de mesures au cours 
desquelles la température f, de l'air de refroidissement a varié d’une 
valeur supérieure voisine de 100° à une valeur inférieure variable 
suivant l'échauffement réalisé. L'ensemble de l’enceinte de protec- 
tion et de la boîte chauffante gêne en effet la dissipation de la 
chaleur dégagée dans le fil axial, si bien que la température 
à la base du tube d’expériences est supérieure à la température. 
ambiante, et ce d'autant plus que le fil axial est chauffé à tempé- 
rature plus élevée. Pour 0 — 10° le minimum de to a été de 18°, 
mais pour Û— 4oov il a atteint 42°. La limite supérieure de 100° est 
due à l’emploi du carton dans la confection de l'appareil. l'aurait de 
désirable que le champ des variations de # ait été plus étendu ( } 
mais cela aurait demandé l’emploi d’un matériel plus compliqué, 
surtout pour opérer à des températures plus basses, et c'est de ce 


ET 1 ya lieu de remarquer que les forces de convection ainsi que la 
conductibilité thermique de l’air sont sous la dépendance de la tempéra- 
ture absolue ; la variation de 200 à 1000 centigrades ne doit pas être consi- 
dérée comme multipliant la température par 5, mais le DA APUUetE est 
égal au rapport des températures absolues, soit environ 1,29. 
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côté-là que l’expérimentation aurait présenté le plus grand intérêt, 
1 
comme nous le verrons plus tard ({). 


Nous avons représenté graphiquement les résultats expérimentaux 
sur les figures 4, 5 et 6. En abscisses sont portées les températures to, 
eten ordonnées les coefficients À en watts degré-1 em, La figure 4 


Loerricient linéaire de convection ï 
Watt degré” cm- 
hx104 9 


1) Nous avons jusqu’à résent dans nos études sur la convection natu- 
Jusq P 


relle par les fils utilisé un matériel très simple; les appareils étaient 
construits par nous-mêmes dans leur presque totalité avec des matières 
premières et des objets faciles à se procurer. Nous pensons que la mise 
en jeu de procédés simples dans des études aussi peu avancées doit per- 
mettre la découverte de phénomènes intéressants, les moyens plus coûteux 
ne devant intervenir qu'après une première exploration. 


"à che ll 


[hx104 ARE 
enWatt-cm degrés” 


1) 


CEA 
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EXISTENCE DE DEUX SOLUTIONS 
AUX FAIBLES ÉCHAUFFEMENTS 


Diverses singularités observées au cours des expériences qui ont 
été rapportées dans notre premier mémoire nous avaient conduit à 
penser que, aux faibles échauftements, le coefficient de convection X 
pouvait prendre deux valeurs nettement distinctes pour une même 
valeur de 6 (et de #), ces deux valeurs correspondant à deux possibi- 
lités pour l'écoulement de l'air autour du fil. Autrement dit le pro- 
blème de mécanique des fluides défini par les conditions aux limites 
de nos expériences admettrait deux solutions, l’une ou l’autre s’obte- 
nant suivant les conditions initiales. C’est en vue de vérifier s’il en 
était bien ainsi que nous avons fait un grand nombre de mesures 


pour 0 — 10° et 50 (32 mesures dans le premier cas et 20 dans le 
second). 
Le graphique de la figure 5, correspondant à 0 — 10°, montre 


indubitablement que les points expérimentaux se situent au voisi- 


_uy à 


nage de deux courbes nettement séparées. Tous les points se situent \ 


autour de l’une ou de l’autre avec des écarts ne dépassant que rare- 
ment 1 o/o et restant presque toujours inférieurs, ce qui correspond 
bien à la précision des mesures indiquées à la ligne B du tableau I. 
L'écart entre les courbes est au contraire de 3 0/0 au point où elles 
sont le plus rapprochées et atteint 9 o/o aux grandes valeurs de 4. 
Enfin la disposition même des points est loin de celle qui résulterait 
d’une répartition au hasard dans l'intervalle entre les courbes. 

Le graphique de la figure 6, correspondant à 0 — 5°, donne lieu aux 
mêmes remarques. La courbe supérieure est cependant moins bien 
définie avec trois points aberrants. Ceci résulte-t:1l d’une moins 
bonne définition du phénomène, ou d’erreurs expérimentales for- 
tuites ? quoi qu’il en soit il ne semble pas douteux qu'il y ait deux 
courbes au moins. \ 

Enfin au cours même des expériences nous avons à plusieurs 
reprises assisté au passage d’une solution à l’autre. L’équilibre des 
deux ponts étant presque réalisé, nous avons observé brusquement 
un déréglage important, et nous avons été amené à modifier de façon 


très notable les résistances prises sur les boîtes pour obtenir à nou- 


veau l’équilibre. 

La première idée qui nous était venue pour l'interprétation du phé- 
nomène était que les deux solutions correspondaient au passage 
classique en mécanique des fluides du régime visqueux au régime 
turbulent. Une discussion plus serrée, faite par M. Vernotte, et que 
nous avons présentée dans notre mémoire précédent, conduit à penser 
qu'aucun des deux régimes ne peut correspondre à un écoulement 


HT ER 
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visqueux et que l’on se trouve en réalité en présence de deux solutions 
également stables dans les conditions d'observation, du genre de 

celles mises en évidence par M. Camichel dans les écoulements 


hydrauliques. 


EXISTENCE D'UN MINIMUM POUR LE COEFFICIENT À 


Les figures 4, 5 et 6 montrent que pour les échauffements de 5° et 
de 10° le coefficient de convection passe par un minimum pour une 
certaine valeur de #,, et ceci pour l’une comme pour l’autre des deux 
solutions. La courbe 6 — 25° montre encore un minimum dans le 
champ des {, expérimentées, mais ce minimum est moins visible. Pour 
0 — 509 et 1009 le minimum est en dehors des valeurs expérimentées 
de {, mais la forme de la courbe est non seulement compatible avec 
l’existence d’un minimum mais indique sa probabilité. C’est ainsi 
que pour Ü — 100°, la courbe À — f(f;) est représentée par la formule 
parabolique À — 4,625 + 0,45.10-*{ avec une précision meilleure 
que 4 0/00, c'est-à-dire avec toute la précision des expériences; par 
extrapolation on obtient donc le minimum à 4 —0°. 

Le minimum est d'autant plus pointu que l’échauffement est plus 
faible, pour 4 — 25° la courbe est déjà assez aplatie et elle le devient 
encore plus lorsque l’échauffement devient de 1000. Enfin le mini- 
mum se produit pour une température d'autant plus basse que O est 
plus grand. Sur la figure 4 nous avons tracé en pointillé le lieu du 
minimum, sa position est donnée en fonction de ÿ par le tableau 
suivant : 


ÉRREE es" 2x 5 10 25 5o 100 
(Ep PT dl GE 5o 46 30 12 0 


Bien qu'ayant expérimenté seulement dans un intervalle assez 
réduit pour les variations de {,, nous avons eu la chance d'observer 
dans les limites de nos expériences un phénomène intéressant prévu 
par M. Vernotte. La perte de chaleur par convection, lorsque, pour un 
même échauffement, les valeurs absolues des températures s’élèvent, 
est en effet influencée par deux catégories de phénomènes produisant 

. des effets en sens inverse : en premier lieu les forces produisant la 
_ convection diminuent plus rapidement que les résistances fluides 
_ qu’elles doivent équilibrer dans l’état de régime, d’où une diminu- 
tion de la vitesse du fluide et par suite des échanges convectifs ; la 
diminution de la masse spécifique de l’air et par conséquent de sa 
chaleur spécifique par unité de volume agit dans le même sens. Les 
- coefficients de convection diminueraient donc constamment lorsque 
augmente f, si la conductibilité calorifique de l'air ne subissait pas 


& “ 
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un accroissement important qui, au contraire, favorise les échanges 
thermiques. La variation globale de À en fonction de {5 à 0 constant 
résulte du conflit entre ces tendances opposées et on comprend l'exis- 
tence du minimum. fl 

Nos expériences montrent que pour les valeurs élevées de û ce mini- 
mum se produirait à des températures inférieures à o°, 1! serait inté- 
ressant de prolonger les expériences vers cette région, on obtiendrait 
le minimum et on pourrait faire son étude dans les conditions de 
précision meilleure. 


QUELQUES REMARQUES 


Les deux solutions n’ont été observées que pour les échauffements 
de 5° et de 10°, après quoi il n’y a plus qu’une solution. D’après les 
résultats rapportés dans notre premier mémoire c’est la solution 
correspondant à la valeur la plus faible de À qui se transforme par 
continuité en la solution unique des échauffements plus élevés. Céci 
est en accord avec le fait que pour 8— 10 c’est le minimum de la 
courbe inférieure qui se trouve sur le lieu des minima tracés en poin- 
tillé. 

Sur la courbe 8 — 200, les points marqués différemment corres- 
pondent à deux séries d’expériences indépendantes ; on voit que le 
phénomène se reproduit avec précision lorsqu'on reprend à plusieurs 
jours d'intervalle, chauffage, réglage, etc. 

Si nous traçons sur un même graphique, et à la même échelle (!}, 
les courbes inférieures des figures 5 et 6 (que nous dirons corres- 
pondre à la solution normale) on constate qu’elles se coupent aux 


deux points d’abscisses 230 et 700 ; à ces températures le coefficient de - 


convection a donc la même valeur pour les échauffements de 5° et de 


“rpg, es 


ésiboine dis shdé doux de à 


100. Nos expériences ne permettent pas de savoir ce qu'il fait entre | 


les deux mais il est à prévoir qu'il varie peu, ce qui pourrait corres-. 


pondre au passage par un minimum en fonction de 0, pouvant corres- 
pondre ici encore aux deux tendances opposées dont nous avons parlé 
plus haut. Remarquons que l'égalité porte sur le coefficient de convec- 
tion et non sur la chaleur dissipée, celle-ci est pour 0— 10 le double 


de ce qu’elle est pour 0 —5 (6 est multiplié par deux alors que À reste 
le même). 


De l'ensemble de ces résultats il se dégage une impression de . 


grande complexité mais qui se cantonne dans la région des faibles 


(1) L’échelle des k est deux fois plus grande sur la Bgure 5 que sur la 


figure 6 ; ce choix est dû au fait que les expériences à 5° sont nettement 
moins précises qu’à 100, 


j_ 
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échauffements et des températures ambiantes relativement basses. 
Du moment où l’on se tient au-dessus de o0 et à des échauffements 
dépassant 500 à 100 le phénomène se simplifie et {a variation du 
coefficient de convection est une sage croissance régulière et assez 
lente en fonction de 4. 

: Si, sortant de cette région, on marche vers des échauffements de 
plus en plus faibles le phénomène se complique. mais il semble qu'il 
reste cependant bien défini. Par ailleurs la région des complications 
s étend à des échauffements de plus en plus élevés lorsque {, diminue. 
Que se passerait-il si on expérimentait à des températures sérieuse- 
ment inférieures à o°? 4 priort il ne semble pas qu’on ait intérêt à 
accumuler sans utilité complications et difficultés en un phénomène 
qui en présente déjà assez dans les conditions usuelles. La question 
peut se poser cependant si les fils ne présenteraient pas en exagéré 
des singularités se trouvant dans des appareillages utilisés à basse 
température. L'étude des fils pourait alors donner des renseignements 
sur le fonctionnement de ces appareillages et elle prendrait ainsi un 


» intérêt qui ne serait pas purement académique. 


CONVECTION NATURELLE 
PAR DEUX FILS PARALLÈLES 


Soient F, et F, deux fils parallèles tendus horizontalement en air 
calme à la distance e l’un de l’autre, si nous les portons à une tempé- 


- rature /, supérieure à la température {, de l’air ambiant, il s'établit 


autour de ces fils des courants de convection d'où résulte la dissipa- 
tion par seconde d’une quantité de chaleur W,. Comme précédem- 
ment nous définirons le coefficient linéaire de convection par la for- 


” mule : À — W,//6 en désignant par / la longueur totale de filet par (] 
» l'échauffement #, — {,. Le problème qui se pose est celui de la varia- 


LE * 


tion de À lorsque e varie, tous les autres paramètres intervenant dans 
la définition du phénomène restant constants. | 

Nous avons expérimenté avec les méthodes de mesures décrites au 
paragraphe 2, et un appareillage très analogue dont la figure 7 donne 


un schéma. Les deux fils F, et F», distants de e mm., sont soudés sur, 


des bornes B que supportent des joues J en ébonite, un système de 
glissières permet de faire varier e. Un tube de bristoï, de 50 mm. de 


diamètre, protège les fils; à la base de ce tube des fils P, tirés de la 


même bobine que les fils F, permettent la mesure de la température. 


de l’air de refroidissement. L'échauffement est maintenu à une même 
valeur 6 au cours des expériences où la distance des fils varie, par Ja 
méthode de pont décrite au paragraphe 2. La mesure de la puissance 
électrique déversée dans le fil, les corrections de perte de chaleur par 


SAME 
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rayonnement et par les bouts, se font selon les procédés déjà décrits. 
Au cours d’une série d'expériences où 0 restant constant € variait, 1} 
n’était pas possible pour bien des raisons d'obtenir une température {4 
toujours la même, on faisait donc deux mesures pour deux valeurs de 
t, voisines d’où l’on déduisait la variation Ah/At, de À pour une varia- 


eos 


tion de r° sur {,, la connaissance de cette dérivée permettait d’effec- 


tuer une correction ramenant tous les résultats à une même valeur 
pour la température de l’air de refroidissement. 


Cotes en mm. 
1- Coupe 

2- Elévation 
3- Plan 


Fig. 7. 


Voici quelques valeurs numériques sur les dimensions de l'appa- 
reillage : , 

diamètre : du fil 97,1 &, du tube protecteur 50 mm. ; 

distance des joues : 420 mm., longueur totale de fil 720 mm. ; 

distance des fils à leur maximum d'écart : 14 mm. 


ir isinrmi le crhsnbiéonas ten s-ptés 


ons M tissée à. cu 


Le phénomène ainsi réalisé était bien défini, mais le diamètre de . 


lenceinte étant du même ordre de grandeur que la distance des fils : 


à leur écart maximum il n’est pas certain que tous les résultats obte- 


S LD eye E 
nus puissent s'étendre au cas d’un milieu ambiant de grandes dimen- 
-sions. , 


Les expériences ont été faites pour les quatre valeurs de l’échauf- 
fement : 100 ; 50°; 14o° et 4oo°. Pour chacun d’eux la distance des fils 
a pris les valeurs : 1; 2; 4: 8; 14 mm. 

La figure 8 traduit graphiquement les résultats. 


à 
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Pour Ü—400°, à la précision des expériences (‘), les fils ne réagis- 
sent pas l’un sur l’autre; la quantité de chaleur dissipée par centi- 
mètre de longueur de chaque fil est indépendante de la distance à 
laquelle se trouve le second. 


4 n 
10 "*xh coefficient linéaire 
de convection 


Watt-_degre- m'! 
6.00 LENS 8=400° sk 
to = 50° 
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< #00 
SR 
Ra 
tee ue 
O— 
10 298 
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. ” 
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Fig. 8. 


Pour les échauffements plus faibles la puissance dissipée s'accroît 
"lorsque les fils se rapprochent; chacun d’eux aide à la convection de 
- l’autre, il crée un courant d’air qui place l’autre en quelque sorte dans 
. des conditions de convection forcée. 


(:)-Cette précision est, comme dans la première partie de ce mémoire, 


. de Fordre de 1/2 0/0. 


j 
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Pour les échauffements de 5o° et 1409 le coefficient de convection 


semble ne plus devoir diminuer beaucoup au delà de la distance de - 


14 mm., donc le coefficient de convection correspondant aux fils seuls 
est atteint pour cette distance. Le fait de disposer à 1 mm. d’un pre- 


mier fil, un fil identique et identiquement chauffé, a donc pour effet « 


d'augmenter son coefficient de convection de 11,6 0/0 lorsque l’échauf- 
fement est de 50°, et de 4,6 o/o seulement lorsqu'il devient de 1490. 
Dans ce dernier cas l'accroissement de À est déjà faible, on conçoit 
que pour 0 —40of il ait pratiquement entièrement disparu. 


Pour 0 — 10° l’action mutuelle des fils est énorme à petite distance 


et elle conserve une valeur notable jusqu’à des distances importantes ; 


à l’écartement maximum expérimenté la courbe est encore loin d’avoir - 


atteint son palier. Situés à 14 mm. l’un de l’autre, soit à 180 fois 
leur diamètre, les fils réagissent encore l’un sur l’autre et, lorsque 
leur distance passe de 1/4 à 1 mm., le coefficient de convection est 
multiplié par 2,18. Ces effets sont liés à l'accroissement très rapide 
que subit le coefficient de convection lorsque, de très petit, l'échauf- 


fement devient un peu plus grand. Dans les conditions envisagées 


les faibles variations de température mises en jeu ne produisent que 
de faibles différences de densité et partant des vitesses infimes pour 


les courants fluides ; la moindre cause d'augmentation de ces vitesses 


produit alors nn effet important sur la dissipation de chaleur, que 
cette cause réside en une agitation d'ordre mécanique, en l'approche 
d’un autre fil chaud, ou en une faible augmentation de la température 
du fil en expérience. Le résultat expérimental trouvé d’une interac- 


tion importante et s'étendant au loin lorsque les courants de convec- : 


tion sont très faibles, alors que cette interaction disparaît pour des 
courants intenses, n’en présente pas moins de l'intérêt. ; 
Notons pour terminer la présence d’un point très aberrant sur la 


courbe 0— 10°, il peut être le résultat d’une faute expérimentale gros- * 


sière, mais il peut aussi correspondre à une de ces solutions singu- 


Jières, pour l’écoulement fluide, que nous avons mis en évidence aux 


faibles échauffements ; chaque point de la courbe résulte en effet de 


deux mesures indépendantes et pour le point en question ces mesures 
sont concordantes pour le situer à l'endroit où nous l’avonsfait figurer. 


RÉSUMÉ 


Etude expérimentale de la dissipation de chaleur par convection 
naturelle pour un fil chaud tendu horizontalement en air calme sui- 
vant l'axe d’une enceinte cylindrique. Pour plusieurs valeurs de 
l’échaufflement 6 nous avons déterminé la loi de variation du coeffi- 


REP À 


cient de convection en fonction de la température {, de l’air de refroi- 
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- dissement. Dans une première partie nous décrivons l’appareillage et 
exposons les méthodes de mesures ; nous indiquons ensuite par gra- 

phiques les résultats de ces mesures. Discutant des valeurs numéri- 
ques obtenues nous mettons en évidence deux particularités du phé- 
nomène : a) aux faibles échauffements le coefficient de convection 
prend ‘deux valeurs bien définies et nettement distinctes pour un 
même couple des valeurs des paramètres déterminants {0 et 4; 6) à 
échauffement constant le coefficient de convection passe par un mini- 
mum pour une certaine valeur de #5. 

Dans une deuxième partie nous étudions Ja convection naturelle 
_par deux fils parallèles horizontaux. En règle générale cesfils s’aident 
mutuellement dans leur dissipation de chaleur, la dissipation étant 

plus grande pour chacun d’eux lorsqu'il est en présence de l’autre 
que lorsqu'il est seul. Cet effet très important et s’étendant à grande 

‘ distance lorsque l’échauffement est petit (plus de 14 mm. soit 160 fois 
le diamètre pour 6 — 10°) s’atténue lorsque 6 augmente pour dispa- 
raître pratiquement lorsqu'il est assez grand (pour 0 — 4oo° action 
nulle à : mm. de distance). 


) Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mars-Avril 1954). 12 


tout appropriée à l’étude des électrons rapides. Nous étendons le caleut 


STRUCTURE ÉLECTRONIQUE DES IMPURETÉS" 
DANS LES MÉTAUX () 


Par J. FRIEDEL 


SOMMAIRE. — La configuration des électrons autour d'une impureté 
est étudiée ici de trois points de vue différents qui correspondent respec- M 
tivement aux approximations, classiques en chimie, des orbitales molé-" 
culaires, des orbitales de valence et des configurations ioniques. s 

: Dans l’approximation des orbitales moléculaires, les électrons de valence 
de l’impureté sont traités sur le même pied que les électrons de conduc- # 
tion du métal. Mott a souligné que les impuretés de plus forte valence 


doivent attirer un excès d'électrons de conduction, de façon à faire écran 


à leurs charges plus fortes. Nous montrons que la méthode d’étude de 
Mott suppose “valable l'approximation classique de Born et est donc sur- 


de Mott aux concentrations finies d’impuretés. Nous montrons que Jus- 
qu’à de fortes concentrations les impuretés conservent un écran presque 
parfait et que le niveau de Fermi pe se déplace que peu. Dans l'approxi- 
mation de Born où ce calcul eët fait, la bande de conduction de l’alliage, 
a la même forme que celle du métal pur, ce qui justifie le modèle des 
bandes rigides fréquemment employé pour les alliages. 

Nous dibéraut ensuite de l'approximation dé Ban pDous here à 
satisfaire exactement la condition d'écran. Le potentiel ainsi obtenu est 
un peu différent de celui de Mott et donne un meilleur accord avec l’ expé-. 
rience pour la résistivité due aux impuretés. L’approximation de Born 
donne des résultats intermédiaires entre ceux que nous obtenons pour 
des électrons et pour des trous positifs ; elle convient à l’étude des 
alliages d'Hume Rothery. 0 

L'énergie des électrons lents et de l’écran n’est pas facile à étudier par. 
les drbitalés moléculaires. Nous montrons que les orbitales de valence. 
donnent souvent des résultats raisonnables. L’impureté est alors supposée 
dissoute à l’état d’atome neutre si elle est en position interstitielle, ou { 
comme un ion de même charge que l’ion du métal auquel elle est substi-\ 
tuée. Son énergie de lisaleton dépend surtout de son interaction de . 
Coulomb avec lés électrons de conduction du métal. 

Nous étudions l'hydrogène interstitiel. Puis nous montrons que atome 
excité par une absorption X peut être traité comme une impureté en! 
substitution. L'étude générale des alliages de substitution fait intervenir 
des corrections nouvelles: dont le facteur de taille. Les énergies de disso- 


(‘) Thèse présentée le 21 avril 1953 à la Faculté des Sciences de l’'Uni- 
versité de Paris pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques. 
« ü 
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- lution calculées semblent indiquer que quand le métal de base est noble 
(cuivre, argent, or), il faut tenir compte de l’interaction de Van der Waals 
des ions du métal. Aux concentrations finies, la variation du niveau de 
Fermi est mise en rapport avec la variation de l'énergie de dissolution et 
l'interaction des impuretés entre elles. 

Eaofin si l’impureté a plus que sa part d'électrons liés autour d'elle, 
nous dirons qu'elle est dans une configuration ionique. Les éléments de 

- transition dissous dans les métaux mono ou polyvalents sont dans un tel 
état. Les absorptions X de certains métaux légers peuvent ausi s'étudier 

- dans cette approximation. 


# 


INTRODUCTION 


Objet de cette étude. 


… Dans le domaine complexe des alliages, nous nous limitons ici 
aux impuretés ; le soluté est supposé en concentration assez faible 
* pour que ses atomes n'interagissent que peu entre eux. Même ainsi 
“réduit, le problème présente deux difficultés qui rendent nécessaires 
des approximations. La présence de l’impureté détruit la symétrie de 
… translation du métal. Surtout, on a à traiter au moins tous les élec- 
“irons de conduction du métal et les électrons de valence de limpu- 
“ reté. Faute de pouvoir les étudier individuellement, on fait des 
moyennes au sens de Hartree ; et les méthodes diffèrent suivant la 
facon dont ces moyennes sont faites. Nous précisons sur un exemple 
les trois solutions envisagées. Notre objet sera de comparer leurs 
mérites. 


L'impureté. Notion d'écran. 


Fe SA 5 ES RE à € 


AA 24 


Prenons comme exemple simple le cuivre, métal monovalent dont 
la bande de conduction est représentée figure 1 par le continuum 
» d'énergie EE. Nous introduisons en un point du métal un proton H*. 
“ Les électrons de conduction du cuivre vont être perturbés par le 

… champ électrique introduit, et fournir un écran à la charge du proton. 
\ L'écran doit être total, sinon un champ coulombien subsisterait à 
* grandes distances dans le métal, ce qui n’est évidemment pas pos- 
*sible (cf. |). 

» Cetécran peut être de diverses natures. On peut tout d’abord ima- 
giner que les électrons de conduction, attirés par le champ du proton, 
vont passer un temps un peu plus long à son voisinage que dans le 
“reste du métal. C’est dire que leurs fonctions d'onde ont des ampli- 
tudes plus grandes près du proton, et une accumulation de charge 
-se produira de ce fait dans la bande de conduction (Big. 14). tar 
“ Si par contre nous introduisons le proton avec l’écran d'un élec- 


4 
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tron 1s lié (fig. 10), le potentiel de l'atome d'hydrogène ainsi formé, … 
beaucoup moins attractif que celui du proton, ne perturbera guère 
les électrons de conduction. Peut-être peut-on négliger cette pertur- 
bation. 

Enfin l'hydrogène peut exister à l'état d'ion négatif H— dans 
l'atmosphère [49]. Si nous introduisons un tel ion dans le métal, les : 
électrons de conduction doivent être repoussés à son voisinage, de 
façon à fournir un écran à sa charge négative (fig. 1c). 


RES, VI/72 TZ 


sf. 


—e— \Is Is° l 
4 
‘Æ 
‘1 
sÙ 
H* Ni 
H HE 
Fig. 1. — Hydrogène dissous dans le cuivre. 
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Ces trois types de configurations se rencontreront dans toute la suite 
de cet exposé ; il serait done commode de leur donner des noms. Par 
analogie avec d’autres domaines de la chimie [67] nous dénommerons 
la première (fig. 1a) solution des « orbitales moléculaires » (0. m.) 
parce que les électrons sont dans des orbitales communes à tous les 
atomes. Nous appellerons de même la seconde (fig. 1b) solution des 
« orbitales de valence » (0. v.), parce que les deux systèmes, impu-* 
reté et métal, conservent chacun leurs électrons dans des orbitales 
propres. Enfin la troisième solution (fig. 16) pourrait s'appeler « confi-« 
guration ionique » (c. i.), parce que l’hydrogène a plus que sa part: 
d'électrons liés. Nous discutons brièvement ces trois solutions. L. 

| 
ÿ 
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Comparaison des trois solutions. 


; Cholbte 


La configuration réelle des électrons ne peut en fait se classifier de 
façon aussi précise du fait des importants termes de corrélation. 
L'échange et la corrélation coulombienne sont tous deux inclus dans 
cétte dénomination. Il y aura évidemment tendance à « configuration. 
ionique » quand un métal électropositif comme le lithium absorbe une 
impureté fortement électronégative comme le chlore. Il y a au con- 
traire tendance à former des « orbitales moléculaires » quand les 
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- deux éléments ont des électronégativités comparables, cuivre et 
argent par exemple. Mais les cas réels semblent plus souvent inter- 
médiaires entre deux de ces approximations, chacune étant plus 
appropriée À un certain domaine de phénomènes. 

Ainsi, dans l’approximation des orbitales moléculaires, tous les 
électrons de conduction sont traités dans le même potentiel, celui des 
électrons du sommet de la bande. Si ce potentiel est assez fort pour 
accepter des états liés en dessous de la bande de conduction, on 
obtient une configuration apparemment analogue à la contieuration 
ionique de la figure 1c. La différence vient de ce qu'ici les électrons liés 
éventuels sont traités dans le potentiel dù à leur propre charge. 
Cette approximation sous-estime donc les effets de corrélation quand 
il y a des états liés ou même simplement des déplacements de charge 
importants dans la bande de conduction. La corrélation est parlicu- 
lièrement importante pour les électrons lents, qui produisent la par- 
tie centrale de l'écran, donc le terme principal dans l'énergie du sys- 
tème. L’approximation n’est donc pas très appropriée pour les calculs 
d'énergie. Elle convient plutôt pour l'étude des électrons rapides et 
de la zone externe de l’impureté, donc pour les propriétés thermi- 
ques, électriques, magnétiques des électrons, les propriétés élastiques 
des impuretés, les interactions entre impuretés, les limites de pha- 
ses, etc... 

Dans les deux autres approximations les électrons liés sont traités 
dans le potentiel de l’impureté, puis les électrons de conduction dans 
celui de l'impureté et des électrons liés. On ne tient compte ainsi 
qu'une fois des interactions entre électrons liés et de conduction. Un 
traitement de ce genre ne se justitie évidemment que si les électrons 
liés ne débordent que peu sur les atomes voisins et si les électrons 
de conduction ont une densité assez faible. Les résultats seront bons 
surtout pour la zone centrale de l'impureté. Les orbitales de valence 
sont particulièrement appropriées pour calculer l'énergie du système, 
du fait qu'il n’y a pas d’accumulation de charge dans la bande de 
conduction, donc pas de correction de corrélation importante. 

En conclusion, la première approximation est surtout adaptée à 
l’étude des électrons rapides et des perturbations du système; les 
deux autres, à celle des électrons lents et de l'énergie totale. Nous 
abordons maintenant l’étude détaillée de ces solutions. 


I. — ORBITALES MOLÉCULAIRES 


_ Dans cette approximation, tous Îles électrons sont traités dans le 
même potentiel V. En fait, on simplifie encore le problème et traite. 
les électrons comme libres, diffractés par le champ du « potentiel 


‘ 
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perturbateur » V- obtenu en retranchant du potentiel réel V le poten- À 


tiel périodique VA de la matrice : 
Vi VV. (1) 


Dans le cas de la figure 14 par exemple, V est fourni par le proton 


et son écran. Une telle approximation est sujette à des critiques que 


nous développerons plus loin. 

Le but de ce chapitre est de calculer La forme « stable » (self con- 
sistent) du potentiel V,. Mott [54] a le premier étudié le cas d’une 
impureté isolée par une méthode approchée que nous étendons aux 
concentrations finies d'impuretés. Cette méthode, fondée sur l'approxi- 


mation de Born, est équivalente aux modèles de bandes rigides. Dans » 
le cas des dilutions infinies, elle peut être assez simplement rendue 


plus précise et donne alors de bons résultats pour la résistivité due aux 


impuretés. Les deux perfectionnements apportés à la formule de 


Mott utilisent une relation mathématique que nous rappelons. 


Solution de Mott. 


L'existence même d’un écran et sa constitution furent étudiées en. 


premier lieu par Mott [54], par une méthode approchée que nous 
rappelons et étendons aux concentrations finies d’impuretés. 

Nous traitons le métal comme un gaz de Fermi contenant N, 
électrons par unité de volume. Si nous introduisons en un point de 
ce gaz une charge fixe Z, la densité électronique à distance r de cette 
charge prend une nouvelle valeur N sous l’influence du potentiel 


_perturbateur V».V, est la somme des potentiels dus à la charge Z et 


au changement de densité N — N, dans le gaz. Il est relié à ce dernier 


par l'équation de Poisson : 


AVr(r) = — Yr(N — Ni). (2) 


Pour un gaz de Fermi, on a (t): 


Ni —(1/3r°)(24 Eu)? (3). 


si Ey est l'énergie maxima des électrons du métal et u leur masse 
effective. Nous prenons pour N l'approximation de Thomas et 
Fermi : 


Ne (1/37)[2u(Ei — Vr)l”, 


() Nous utilisons dans cette étude les unités atomiques de Hartree (arte 
LE MER 


PE D RS 


ht. Ctblate ti tés sonde dis in 


ds nt: 2 E. à début 
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où E,, est l'énergie maxima dans l’alliage, et supposons V, beaucoup 
plus petit que Ex et E,. D'où : | 


AVa(r)  gEu)(Vr + Eu — Es), (4) 


avec : 
En) = 4uhu/r (5) 
où k, est le moment maximum : 
Fu = (29Eu) 2. 
l dvP 


Dilutions infinies. — La neutralité du système donne V, re 
distance r infinie. V, doit de plus tendre vers £ à l’origine. La | 
solution cherchée de l’équation (4) est alors : 
à Z 
| Vro— exp (— gr) (6) 


où q est donné par l'équation (5). E, —Ew, car l'énergie maxima Ey ne 

peut être changée de façon appréciable par l'introduction d’une 

_ impureté. ES 

… Le potentiel coulombien — Z/r de la charge Z est donc coupé à se 
faible distance par un terme exponen- 

» tiel. Comme en général u et k, sont de 

- l'ordre de l’unité atomique, g-‘ est de 
l’ordre de l’angstrôm : l'écran se pro- 
duit juste sar l’'impureté et ne déborde 

+ guère sur les atomes voisins. 


| 


Concentrations finies. — Si plusieurs 
- impuretés, représentées par des char- 
» ges Z, sont présentes, nous découpons 
» le métal en polyèdres contenant chacun 
une impureté en son centre (fig. 2); 
nous remplaçons chaque polyèdre par 
une sphère de même volume, et sup- 
. posons en première approximation que toutes les sphères ont sensi- 
. blement méme rayon R (). 

La neutralité des sphères donne : 


Fig. 2. — Concentration Ni 
finie d’impuretés. ; 


dv, 
VR)= = (=; 
et V» tend vers — Z/r quand r tend vers zéro. 474 
(:} Une étude plus poussée tiendrait compte de ce que les polyèdres ne 


. sont pas des sphères et n’ont pas tous, par suite du désordre, le même : 
. volume. 


td 
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La solution de l'équation (5) est alors (?) : 


Z gRch g{R—r)— sh g(R —r) 


VE GB er cc CM (7) 


avec : 


E,, — Eu Zg/(gR ch gR — sh gR). 


Nous pouvons interpréter ces formules de la façon suivante. Aux 


concentrations finies, l'écran d’une charge Z doit se produire dans un 


polyèdre, il est plus concentré qu’aux dilutions infinies, donc fournit 
un potentiel V» moins attractif (pour Z > 0) ou moins répulsif 


Fig. 2 bis. — Potentiel VPr 

aux concentrations finies (pour Z > 0). 
En pointillé, potentiel Vr 
pour une dilution infinie. 


(pour Z<<o), comme l'indique la figure 2 bis. La charge déplacée 
au-dessous de E;; dans un polyèdre est donc inférieure à Z, et le com- 1 
plément Z. doit être obtenu par le déplacement E;, —E, du niveau de 


Fermi : 


Ze = (UR/qr)( Eu — Kx) © (GRY/3)(Ex — Eu). (8} 


L 


: 
L: 
L 


. . ’ . l 
La figure 3 donne la variation de E,, — E;; avec la concentration € « 


pour le cuivre (g—1,15) et Z— 1. La courbe a une pente horizontale " 


à l’origine, un fait général. La figure 4 donne la variation de Z. en 


fonction de (gR)#—(gr.)c, où r, est le rayon de la sphère atomique « 


du métal. Pour les métaux usuels, (gr;)* 0,1 à 0,5. 


Nous allons montrer que la méthode employée ici est en fait fondée . 


sur l’approximation de Born et que, dans cette approximation, la 
charge déplacée dans un polyèdre au-dessous de E, s'écrit : 


= Jeu [. V»r?dr, 
0 


ce qui donne bien Z— Z, quand on remplace V, par sa valeur (7) 
(cf. formules 14, 15). Le potentiel V, obtenu ici est donc « stable » 


| 


; 


(1) Cette solution est l'analogue simplifiée de la méthode de Slater et 


Krutter pour les métaux purs [83]. Comme dans celle-ci, une correction 
de corrélation serait utile. Cf, 1. 
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“(self consistent) en ce sens que dans chaque polyèdre la charge Z de 
limpureté a un écran (Z—Z,) + Z,— 7%. Shinohora [74] a égale- 


AE 
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Fig. 3. — Variation AEx — E; — Ex du niveau de Fermi dans le cuivre 
(en eV) pour Z= 1. En pointillé, variation de l'énergie cinétique. 


0 01 02 03 


Fig. 4. — Variation du défaut d’écran Ze. 


ment prouvé ce résultat pour R infini par une méthode pe | 
Nous rappelons tout d’abord une relation mathématique simple qui 
_ sera utile dans la suite. 


an ne art 
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Relation entre la charge d'écran 
et les déphasages. 
Ü 
Nous partons de l’équation de Schrœdinger des électrons libres® 
dans le champ d’une perturbation V- donnée a priort : ‘4 


. 


AY + au(E — Vr)W — 0. (9). 


Nous allons établir une relation simple entre la charge déplacée par 

V, et les déphasages des fonctions d’onde W (formule 11, cf. [17]). 
Nous définissons tout d’abord les déphasages 7. Suivant un pro 

cédé classique, nous enfermons le gaz de Fermi dans une boîte sphé-. 


E E 


Fig. 5.—Déplacement des 
états. quantifiés s(/ — 0)“ 
dans une boîte sphé-« 
rique. 


rique de grand rayon R, dont les parois ont un potentiel infini. Cette” 
boîte schématise la surface du métal. Nous supposons l’impureté,. 
c'est-à-dire le potentiel perturbateur, en son centre (fig. 5b). Si V, a 
une symétrie sphérique, les états quantifiés W du gaz de Fermi peuvent 
se mettre sous la forme W — %{k,r)P/(cos 0), où P, est {° polynôme de Ë 


Legendre et 0 l'angle de r avec le « moment » k (4 — V2uE). | 


| 
et tiémssdaillestairebé Mes dis 


Les « composants sphériques » 9, vérifient : 
d(re)/or? + aulE — Ve — {(l + 1)/2r?]rp — 0 
et leurs moments X sont donnés par : 


g'(k,R)— 0. É A 

- . L É 

On a ainsi toutes les solutions du problème, car ces fonctions for- 
ment un ensemble complet. Si V, s’annule au delà d’une distance Ra, 
9, doit évidemment se raccorder pour r>R; à une fonction du type 


1 
r [AJ (Ar) ae BIS GR où les J sont des fonctions de Bessel, 


U 
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A et B deux constantes. On voit facilement qu'une telle fonction : 


prend pour kr > {r/2 la forme asymptotique : 
const r—! sin (er + ru). 


La constante ", est ce que l'on appelle le « déphasage à l'infini » de 
; Ur J ' 

Aa /° composante ; et le terme 7 est introduit de façon que », soit nul 
quand V, disparaît (cf..[58]). 

“ Supposons maintenant que R {end vers l'infini. En remplaçant 
“1 par sa forme asymptotique, on obtient la condition : 

4 
| I . 
ko R-! [+ Îr + kr — n(k) |, kentier. 


É, 


Cette formule met en évidence les points suivants : 

1) Par suite de la perturbation V,, la densité des états 1 dans 
Wespace des k, di/dk, n’est pas une constante. Le nombre d'états / 
“ntroduits par la perturbation entre les « moments » k, et k: est 
égal 4° 


M Qi m()/7] — 4 — De — mks)/r] + da = à [ne(o) — m(A)]. 
3 
Donc la charge totale introduite dans le gaz est, en sommant sur 


les spins c et les états /, . 226: + 1)[i(e) — nk)]. 


Le] 


— >) Un décompte des nœuds de la fonction ; montre immédia- 
{tement (cf. Mott et Massey, loc. cit.) que si V, admet n, états liés de 
symétrie / et d'énergie négative, pouvant accommoder 2(2l+ 1) élec- 
‘trons, on a : 

è n1(o) = AE (10) 
… Nous pouvons donc dire, généralisant la formule précédente, que 


e : : . 
a charge totale introduite dans le gaz, au-dessous de l'énergie k?/2y. 


2 
\ 


(états liés compris), est : 


; n=+ D (2 + 1}n(). | (11) 
: HR: 


4 
… 3) La charge n ainsi introduite est localisée dans la région où V» 
n’est pas nul; c’est bien l'écran cherché. On sait en effet [44] que 
Hans la région R<r<R où V, est nul, et tout au moins si 
D 1, la densité des états dans l’espace des #, donc la 
charge totale du gaz au-dessous d'un moment donné Æ, est indé- 
bendante des conditions aux limites imposées. Elles ne dépendent 
donc pas de l'introduction de V, et le changement de charge n doit 
s'effectuer dans la région r<L hi où V2 0. 

Notons que, si V» contenait un terme de Coulomb en 1/r, les 


3 
| 


4 


s 
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déphasages , seraient tous infinis [59]; V, serait assez attractif pour 
accepter une infinité d'électrons liés au-dessous de la bande de 
conduction, qui se viderait complètement. La charge de l'impureté 
doit donc avoir un écran {otal. 

Enfin quand on introduit dans le gaz une impureté de charge Z et 
Z électrons, l'énergie maxima Ey reste rigoureusement constantes 
Le nombre n de places supplémentaires offertes au-dessous de Ey 
dans le gaz est en effet juste égal au nombre Z d'électrons supplés 
mentaires introduits. 

Ces deux derniers points restent vrais tant que les impuretés ne 
sont pas à concentration suffisante pour interagir. 


Approximation de Born. 


Nous montrons que la méthode précédente repose sur l’approxi= 
mation de Born, et est par suite équivalente aux schémas de bandes, 
rigides. Nous étudions enfin la nature de l'écran aux concentrations 
finies. 4 

Calcul du potentiel V». — Nous montrons que l'équation (4) pour 
V» peut se déduire dans l’'approximation de Born de l’équation (11) 

Dans l’approximation de Born, les déphasages », sont liés au poten= 
tiel V, qui les crée par [60]: 


HAS Ÿ Vedi 1(r'r' dr, (2) 


h 
L 
où J est une fonction de Bessel et Æ le moment de l’électron consi” 
déré. 4 

Les déphasages dus aux différentes parties de V, sont donc addi- 
tifs, et celui dû à la partie de V, compris entre o et r s'écrit : 


HUE, F) y ME à Cry 3) 


’ , > 
La charge déplacée entre o et r et au-dessous du moment R sera 
donc dans cette approximation, d'après (11): | 


x 
5 
ne, rer Dal + in(k, r). | 
5 À F 
Tenant compte de la relation [92]: | 
1 Dr + 1X(x/2kr)J à (kr), | 
2 
on a finalement : 
! h £ ! ! 4 
n'(k, r)o —= ke [, Vs(r rer": (14) 
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La variation de densité des électrons est due au déplacement E,— Ex 
du niveau de Fermi et aussi au déplacement de charge n’ : 


A À à à 
É NE 7) —No(Ex) = Ni(Ei) — No(En) + pee 


Le remplacement de N; et n’ par leurs valeurs (3) et (14) dans 
l'équation de Poisson (2) donne bien l'équation (4) pour Vz. 


… _Equivalence avec les schémas de bandes rigides. — La méthode de 
… Born pour l'étude de la diffraction des électrons est une méthode 
 d'approximations successives où l’on part d’ondes planes pour les 
« électrons. L'énergie des fonctions d’onde varie donc d’une quantité 
“constante E,, plus des termes du second ordre dans l’'approximation, 
» qui peuvent donc être négligés : 

x: 


4 AE— | Vreñkre-ixras Te Ov [Vide Es. 


La bande de conduction de l’alliage doit donc avoir la même 
forme que celle du métal pur, et être simplement décalée en bloc 
“d’une énergie Es (fig. 6). La figure 6 donne en pointillé la variation 


\| 


Fig. 6. 
Schéma de bande rigide 
pour un alliage. 


ARE DOS 0 Te 


ES 4 


d'énergie « cinétique » de l’alliage (E;, — Es), en admettant que la 
bande garde une forme rigide. La différence des deux courbes donne 

» la variation E, d'énergie « potentielle ». 

Ce déplacement en bloc de la bande se vérifie directement de la 

- façon suivante. Si N(E) est la densité des électrons d’énergie infé- 

 rieure à E dans un tel modèle et N, celle du métal pur, on a: 


AN” 


cp. 


DRE. 


SE RE 


= 


(N= No)e — =, [autE + EoŸ/] — (2uE) À. 


Es est tel que : 


I 


_ (Z—2)= 3 Ca u(En + Eo) 2 — (2 Eu)? , 


où Z, est donné par (8). Aux faibles concentrations (où ZR*, donc Es, 
sont petits) et pour des énergies E assez grandes, un développement 


Lo ANR CES Ton à dé nn + 


rte tot 
?, 
L2 


L 
AT. 


170 JACQUES FRIEDEL 


des deux crochets par rapport à E donne pour la charge déplacée} 
au-dessous de E dans un polyèdre : | 


È an FORME At | es 
: n'(f, RÉ UN — No)x (2 —2e)k kr. (a 

ce C'est précisément la valeur que l’on trouve en remplaçant V, par à 
# valeur (7) dans l’équation (14). Cette démonstration n est valable qh e 
4 dans les limites de l'approximation de Born, pour des concentrations}| 


pr assez faibles et des énergies assez fortes (gR et ÆR > 1). + 
+ Le modèle de bandes rigides a été fréquemment utilisé dans l'étude 
des alliages, depuis son emploi par Jones [37] pour les composés | 
intermétalliques et par Mott [53] pour les alliages des métaux de 


en 
Z 


on 
m 


Q N Eu Eo 


Fig. 7. — Chevauchement des bandes s et 4 dans le nickel, 
NC d’après Mott. de. 


_ transition. Il est intéressant de voir que ce modèle et celui d'écran 
: localisé développé par Mott [54] sont deux applications, l’un pour 
les énergies, l’autre dans l'espace, de l'approximation de Born 
- L'emploi des deux modèles doit donc mener aux mêmes cone 
LA SIONS. L 


Les alliages NiGu (‘) illustrent ce point. Mott [531 suppose que 
_ dans le nickel pur une bande 34 presque pleine (avec 0,6 trou p ositif 
par atome) et une bande 4s presque vide (avec 0,6 électron par 
| atome) se recouvrent (Bg. 7). x" 
La substitution d’un ion Cu+ à un atome de nickel introduit u 
_ charge positive, qui doit recevoir un écran. Celui-ci est obtenu F 
" attraction des électrons s et répulsion des trous d, donnant un cer- 


_{!) Par BA, nous entendons A dissous dans B. : 


ACTOR ET, F2 + fn in 


} 
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CR 2 
ain potentiel V». La formule (14) montre que les charges d'écrans 
Hournis par les électrons et les trous sont en proportion : 


V2. | 


Ts ATP ON:/9E 
ES 
où k,, u,et ky, uw, sont les moments maxima et les masses effectives 
es électrons et des trous positifs. Aux faibles concentrations, le 
veau de Fermi E, reste fixe et n,, n, sont les nombres d'électrons s$ 
L supplémentaires introduits avec les ions Cu+. La formule (16) 
montre qu’ils sont proportionnels aux densités d'état s et d au niveau 
de Fermi. C’est exactement ce que prévoit un modèle de bandes 
rigides. Dans le cas considéré, k,— k, et u, > y,, doncn,; > n, : on 
peut dire que l’électron de valence 4s introduit avec un ion Cu+ va 
emplir de préférence un trou de la bande 4, ou bien que la charge 
de l’ion Cu repousse surtout les électrons d. 


tement les trous d, ont une couronne d pleine. Le fait général que 
les impuretés telles que Cu, Zu, Ag ... se dissolvent dans le nickel, 
> palladium, le platine, etc., avec leur couronne d pleine — ou, 
“omme l'aluminium, sans couronne d — n'apparaissait pas claire- 
nt dans le modèle de bandes rigides, et fut assez controversé 
[30!, [63], [93]). H est en accord avec l’augmentation sensible de 
la résistivité des alliages PdAg quand on atteint des concentrations 
largent suffisantes pour que les électrons de conduction s soient 
diffractés par les atomes de palladium dans les trous de leurs cou- 
rounes d [57]. 

… Dans l’alliage NiFe, les deux trous 34 créés par substitution d’un 
atome de fer restent de même localisés sur l'atome d’impureté. 
u-dessous du point de Curie, les trous positifs du nickel fournissent 
écran de spin parallèle aux leurs. Les atomes de nickel conservent 
€ un moment magnétique de 0.6 yx (us magnéton de Bohr), 


valeurs mesurées par diffraction de neutrons sur Ni:Fe désor- 
donné [75] sont effectivement (0,6 + o,1)ys et (2,9 Æo,2)ux pour le 

nickel et le fer respectivement. Une explication de ce genre a déjà été 

posée par Goldman [24]. 


Nature de l’écran. — Le gaz de Fermi ne fournit dans un polyèdre 
Bt au-dessus de l'énergie Ex qu'un écran n'es R) = Z—Z, (for- 
mule 15). Comme V, et dV,/dr s'annulent pour r—R (ef. plus haut), 
formule (14) montre que la densité de charge de cet écran a une 
valeur et une dérivée nulles à la limite du polyèdre : 


1 dn dif Ca ) Ze 
(es She +7 FE (= dr LE fi 


Pan s . 
4 AC LT Pod « 
Cri A oi 
tes fe P 


… Nous voyons de plus que les atomes de cuivre, qui repoussent for-. 


ndis que les atomes de fer prennent un moment 2 + o,—=2,0 15 


7. 


G6) . 
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L'écran Z—Z, est donc fortement localisé près de l’impureté. Le 
complément d'écran Z, obtenu par déplacement du niveau de Fermi 
de Ex à E, a au contraire une densité uniforme. Il est représenté; 
fig. 6, par l’aire G, tandis que l'aire & correspond à l'écran localisé 
FS 2. C 

Aux très faibles concentrations (c<<o,o1), Z. et E,, — EX son] 
négligeables (fig. 3, 4); les impuretés n'interagissent pratiquement 
pas: Le déplacement du niveau de Fermi intervient, nous le verrons 
par sa dérivée par rapport à c dans l'énergie de dissolution (cf. I): 
Il donne donc un terme qui, nul aux HRORe infinies, peut être, 
notable aux fortes concentrations. 

Les figures 3, 4 montrent que Z, et E, — KE, restent petits même 
aux Fonte concentrations. La petitesse du défaut d'écran Z, semble 
en accord avec les observations expérimentales concernant l'énergie 
des transformations ordre-désordre et les constantes élastiques. 

Un fort défaut d’écran Z, donnerait naissance à une énergie cou, 
lombienne importante aux fortes concentrations dans l’état ordonné, 
(énergie de Madelung), par suite du fort moment électrique multi-. 
polaire des polyèdres. Mais les énergies de transformation ordre | 
désordre sont faibles dans les alliages, ce qui semble indiquer un» 
faible Z.. Mott |56] a déduit de cette énergie pour le laiton Ê (GuZa), 
un déplacement de charge du zinc au cuivre d'environ 0,075, ce qui 
correspond assez bien à nos calculs. En effet dans les cas considérés” 
c—0,5 et l’on trouve (gR)-* — 0,016. La figure 4 donne un défaut, 
d'écran Z,—0,23 par atome de zinc à partager également entre lesh 
atomes de zinc et de cuivre, c’est-à-dire un déplacement de charge 
de 0,11. | 

D’après les calculs de Fuchs [22], l'interaction de Coulomb entre las 
charge électronique uniforme — Z, et la charge correspondante Z, de. 
l'impureté devrait, si Z, était grand, augmenter fortement les cons 
tances élastiques de cisaillement d’un alliage par rapport au métal 
pur. Or c’est toujours une forte inioutioss qu'on observe [8], [ar] 


[84]. 


> 


Calcul plus exact du potentiel V, 
aux dilutions infinies. 


sR ral vie 


Le calcul de la résistivité due aux impuretés montre la nécessité 
d'un calcul plus précis du potentiel V,. L'accord avec l’expérience est. 
bien meilleur si, rejetant l’ approximation de Born, on utilise to 


gt tin 


tement la relation (11). Nous développons ce calcul pour les dilution 
infinies et en indiquons quelques conséquences. Fa 


Résistivité des alliages CuZn, Ga, Ge, ete. — a 
de Born utilisée ; Jusqu'ici n’est acceptable, on le sait, que pour les 
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électrons rapides. Mott (1936, a) l’a effectivement utilisée pour mon- 
trer qu'aux faibles concentrations la résistivité Ap due aux impu- 
retés (Zn, Ga...) dans les métaux nobles (Cu...) est proportionnelle 
au carré de la charge introduite Z : 


Ap — AZ®c. 


C'est la loi expérimentale de Norbury [64]. 

Le coefficient A calculé par Mott est malheureusement beaucoup 
trop fort pour Z positif, comme l'indique la figure 8 où les points 
expérimentaux sont dus à Linde [46]. On peut se demander si ce 
désaccord ne provient pas de l’approximation de Born, qui est 
employée dans le calcul du potentiel V; et dans celui de Ap à partir 
de V;. 

Rejetant donc l’approximation de Born, nous avons calculé direc- 
tement un potentiel V, plus précis à l’aide de la formule du $ 2.2; 
puis nous avons utilisé les déphasages exacts n, correspondants pour 
calculer la résistivité par la formule également exacte [32]: 


du © de Dre + 1) sin? m — 20 sin ® Sin 4 COS (nr-1 — %)]. 
M 
La façon dont V, a été calculé sera expliquée au paragraphe suivant. 
On obtient ainsi des résistivités beaucoup plus faibles, représentées 


Z? 


Mn Fe Co NiCuZn Ga Ge As 


. Fig. 8. — Résistivité A9 en uQ cm. pour 1 at. 0/0 d’impureté dans le cuivre, 
Trait pointillé : Mott. Traits continus : calcul plus exact (x = 1). Grorxre 
valeurs expérimentales, d’après Linde. 


figure 8 par un trait continu dont la courbure est probablement due 
à l’imprécision des calculs. L'accord avec les mesures de Linde est 
nettement meilleur pour Z> 0, quoique les valeurs trouvées soient 
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encore un peu trop fortes. Les valeurs calculées pour le nickel et sur- 


tout le cobalt et le fer sont nettement trop faibles. Ces solubilités se 1 
comportent aussi de façon anormale en ce qui concerne le pouvoir 


thermoëélectrique [20]. 


Calcul de V». — Le potentiel V, — — (Z/r) exp (— gr) obtenu par 


Mott déplace dans le gaz de Fermi une charge d’écran qui n’est égale 
à Z que dans l'approximation de Born. 
Attaquant le problème en sens inverse, nous allons maintenant 


partir a priort d'un potentiel de ce type, qui a une forme raisonnable, : | 


et fixerons la valeur du paramètre q de façon que la charge d'écran 
soit exactement égale à Z (n—Z dans (11})). + 

Les déphasages dus à des potentiels de ce type ont été calculés par 
Morse |5r] pour Z>> o. Nous avons repris ces calculs, peu précis pour 
l 0, et les avons étendus au cas Z<<o parl'approximation W.K.B., 
acceptable dans ce cas. On voit facilement que #, ne dépend que des 


variables K—%k/g et {—uZ/q. Les charges n(K) sont données 


à Re 
figures 9.et 10, et les courbes F (K?) figure 11. Elles sont asymptotes, 
nK 


pour les grands K, aux droites n —<Kt (ou = — ke) de l’approxi- « 


5 


mation de Born (15). Les droites sont marquées en pointillé. Les 
courbes calculées s’en écartent nettement aux faibles K, en particulier 
pour Z=> o quand il y a des états liés. 

S'il y a n, états liés, on sait que 10) = m7. Donc : 


n(6) — 2 V(al+ 1), 
L 


c'est-à-dire soit o (pas d'état lié); soit 2 X 1—2 (1s lié) ; soit. 


2X (14+1+38)— 10 (15, 2s, 2p liés) ; soit 2X(14+1+3+14+345)— 28 | 


(1s253s3p3d liés), etc... La figure 10 montre que les courbes n(K) qui 
convergent en ces diverses valeurs sont réparties en zones a, b, c, etc., 


séparées par les courbes limites {— 0,7 ; 3, 4, etc., qui aboutissent | 


aux points n(o) — 1 ; 9, etc. L’allure des courbes est plus simple dans 
le cas Z< 0, où il n’y a pas possibilité d'états liés (fig. 9). 


Le paramètre d'écran q se calcule alors de la façon suivante. Au 


sommet d’une distribution de Fermi, la valeur do 
pour un métal donné. La figure 11 donne les valeurs pour le cuivre 
et l'aluminium (pour u— 1). L’intersection avec les courbes n —Z 
donne les valeurs de K?, donc de q —=ku/K correspondantes. Par 
suite des déviations par rapport à l’approximation de Born, on a 
évidemment : 


} 


> Go pour Z>0o et 4 <q; pour Z2<o, 


ky 
— — est connue 
e u EE : . 


Fig. 9. 
r(K) pour Ë<o donné. 


Fig. 10. 
-n(K) pour Ê>>o donné. 
a& : néant; 0 : rs Hé; 
c : 15252p liés. 


| 


His 
ie 


; E (K?) pour 7 donné. 
( 
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où q, est la valeur (11) de Mott, correspondant à la droite pointillée 
de la figure 10, La différence | g — q, | croît avec Z. 

Le tableau 1 donne le rapport g(Z)/qo pour le cuivre et l’aluminium. 
On voit que les différences sont notables. La raison en est qu'autour 


d’un Z positif croissant on peut introduire un nombre croissant” 


d'électrons liés de plus en plus concentrés autour de Z. Un Z négatif 
au contraire ne peut que repousser la charge électrique présente dans 
le métal, et ne peut donc avoir qu’un écran plus diffus. 


TaBLEau Î 


Valeurs de q/qo — Ko/K déduites de la figure 11 (pour w— 1). 


Z Cu Al Z 

I (1,22) (x,14) "7 
2 1,17 1,10 — 2 
3 1,20 1,16 — 3 
A 1,43 2.50 — 
5 1,70 1,48 — 5 


En conclusion, un gaz d'électrons fournit un écran plus concentré 
autour d’une charge positive‘que d’une charge négative ; le résultat 
est inversé pour un gaz de trous positif. L’approximation de Born 


His tre 
Alliage d'Hume Rothery 
(espace des moments). 


donne cependant une bonne valeur moyenne. Elle doit donc s’appli- 
quer aux alliages de Hume Rothery, où la surface de Fermi touche, 
on le sait, les limites d’une zone de Briilouin et a une forme intermé- 
diaire entre les sphères s des électrons et celles s’ des trous positifs 
(fig. 12). Le modèle des bandes rigides est donc approprié à l’étude 
de ces alliages (cf. [37], [38]). 
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Enfin si deux bandes se chevauchent, l’une presque vide, l’autre 
presque pleine (fig. 7), la proportion ns/nd d'écran fourni par les 
électrons et les trous positifs autour d’une charge positive sera plus 
forte que la valeur (16) de l’approximation de Born, comme on s’en 
convainc en coupant la figure 11 par une droite KR Ryq=tonst 
Ainsi, quand on introduit des charges Z positives, la bande s de la 
figure 7 se déplace plus vite que la bande d vers les énergies néga- 
tives, et vice versa pour Z<o; il est plus facile de remplir une 
bande que de la vider. On explique peut-être ainsi que, dans l’alumi- 
mium, le pouvoir thermoélectrique, donc le nombre de trous positifs, 
varie plus vite quand on ajoute du magnésium (Z—— 1) que des 
concentrations égales de silicium (Z— 1) [20]. 


Critique de l’approximation 
du potentiel perturbateur. 


Nous avons traité les électrons de conduction non dans leur champ 
» de potentiel réel V mais dans le champ du « potentiel perturba- 
teur » V, obtenu en y retranchant le potentiel périodique de la matrice. 
Cette méthode classique (cf. [57], [81], etc.) suppose évidemment les 
électrons peu perturbés; c'est-à-dire un potentiel perturbateur variant 
- lentement par rapport à la lonqueur d'onde des électrons. Dans ces 
conditions, l’interaction des électrons avec le potentiel périodique de 
la matrice est peu modifiée par la perturbation; la seule variation est 
due à l'interaction avec V,. 
- Dans les métaux, Ve varie rapidement avec la distance, et le 
” théorème ne peut s'appliquer qu'aux électrons rapides voisins du 
niveau de Fermi. Pour les électrons lents, 1l faut introduire un fort 
… terme correctif, et Les conclusions que l’on peut tirer de l'étude précé- 
_ dente sont sans grande valeur. 
- Pour étudier les électrons lents — et les états liés s’ils existent — 
» il faut donc utiliser non pas V, mais le potentiel fotal V. On remplace 
“ en général ce potentiel, à grande distance de l'impureté, par une 
moyenne constante [32], [54], [70]. Un tel modèle se heurte encore à 
des difficultés de corrélation quand il y a de forts déplacements de 
. charge dans la bande (cf. Introduction). Nous passons maintenant aux 
* orbitales de valence, plus appropriées pour étudier les électrons lents 
- et l'énergie. 


11. — ORBITALES DE VALENCE 


Nous traitons ici l'écran en équilibre dans le champ de l'impureté 
seule, puis considérons l'interaction de la matrice avec l’impureté et 
son écran. Les atomes interstitiels sont donc introduits à l’état neutre 


&lectrons de conduction et les ions du métal de base. Un calcul exact ) 


mehr fe nt RIT 
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(H dans le cuivre); un ion est substitué à un ion de même charges 
(Al+ à Cu+ dans le cuivre). L’impureté introduit une perturbation 
dans le métal, que nous traitons par une méthode approchée. Nous 
considérons successivement l'hydrogène interstitiel et les impuretés 
de substitution, dont les transitions X fournissent un exemple” 
simple. Enfin nous abordons le cas des concentrations finies. | 


Hydrogène interstitiel. 


Pour dissoudre de l’hydrogène dans un métal, il Faut diviser une“ 
molécule H;, en deux atomes, puis dépenser une certaine énergie 
pour introduire-un atome d'hydrogène dans le métal. Ce dernier 
terme constitue l'énergie de dissolution Es que nous voulons caleuler. 

Dans l’approximation développée ici, E, est due à l’interaction du 
potentiel faiblement attractif V, d'un atome d'hydrogène avec les L 


PA 


de Es est compliqué (cf. [17] pour CuH). Nous ferons ici une évaluation 
assez grossière en nous limitant aux termes coulombiens, en rempla- L 
çant les ions voisins par des charges ponctuelles, et en supposant que 
les électrons de conduction conservent une densité uniforme. 

Le potentiel d’un atome d'hydrogène est [61]: 


Vr=— (£+aexp(— ar). « 


Son interaction avec les p électrons de conduction par atome du. 
métal est : 


E— Gplrè) [° Verdr = — 3p}r;, (17) 
où rs est le rayon de la sphère atomique. L’interaction avec les ions 
de charge p à distance r; est E, — — D eVitri). et finalement : 


Es — Es + Es. 8) 


Si le proton n’est pas au voisinage immédiat d'un ion, on 
a | E | & | E, |. L'énergie de dissolution Es est donc, dans cette” 
approximation, due à l'attraction des électrons de conduction par 
le potentiel faible de l'impureté. 

Le tableau IT montre que les valeurs ainsi obtenues sont au moins” 
du bon ordre de grandeur. Les valeurs expérimentales sont prises 
chez Smithells [86]. Pour calculer E:, on a supposé le proton au 
centre d’un cube dans le système cubique à faces centrées. En fait 
E; est petit et ne dépend que peu de la position exacte du proton. Pour 
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… les métaux polyvatents ou de transition, la densité des électrons de 

conduction ne peut être considérée comme uniforme, et ce calcul 
- simple n’est pas valable. 


Tagreau Il 


Energie de dissolution de l'hydrogène dans les métaux (en en 


Cu Ag 
d AL CTE COS RS ET 2,66 3,00 
î I I 
Calc, — 1,95 — 2,9 
|| Obs — 1,65 — 2,0 ? 
Il est intéressant de noter que l’écran obtenu ici est très voisin de 


[ 


* La solution par les orbitales moléculaires du $ 2.1, quand la masse 
” effective des électrons de conduction est voisine de 1. On a alors 


» G © 1 (équation 5) et le potentiel d'écran : 


1 Ve + ar (ir — exp (— gr) 

ps . "4 - - . U , 
…_ estirès voisin du potentiel obtenu ici : ; 
& , 
V'—{(1fri —(1 + r) exp (— 2r)]. | 
fe V 

A ; EU 
» Fig. 13. — Potentiel d'écran 2 
“= autour du proton (en uni- Se 
; _ tés atomiques). | “ 
4 MOVE solution D. v.; A 
5 V': solution o. m. : 
D. E ss 
4 0 1 2 ji 
1 


La figure 13 compare ces deux potentiels pour g=—1. Si, pour 
f calculer E;, on utilise le potentiel V» obtenu par les orbitales molé- 
9 


- culaires, on a: de À 
‘ D'RS 3p re exp (— gr) nn ste R. 
A == — - PL € | 
k } 1 ss ù T Gi ; 


. gui estidentique à (17) pour q = 1. 


CHE RR, 
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Transitions X. 


Nous montrons comment les phénomènes de rayons X entrent 


dans le cadre de cette étude. Puis nous évaluons l'énergie des tran- 


sitions dans l’approximation des orbitales de valence. 


L’atome considéré comme une impureté. Principe de Frank et 
Condon. — A la fin d’une absorption K, un électron interne a été 
éjecté d’un atome du métal, laissant un trou positif dans la bande K. 


Ce trou est mobile ; il peut sauter d’atome en atome. Mais sa vitesse | 
est très faible, car la bande K est étroite; il a une « masse effective » « 


beaucoup plus grande que les électrons de conduction. Par appli- 
cation du principe de Frank et Condon [11], [16], les électrons de 
conduction doivent done, à la fin de l'absorption, être en équilibre 
dans le champ du trou positif. Ils doivent en particulier fournir un 
écran à la charge du trou positif (cf. [17]). 

Un écran de ce type doit exister dans tous les cas où le trou créé a 
une masse effective beaucoup plus grande que celle des électrons de 
conduction, c’est-à-dire pour toutes les transitions X, et aussi les 


‘absorptions optiques par « effet photo-électrique interne » des 


métaux nobles, où le trou est créé dans la bande d. 

Si le trou positif créé est :zmmobile, l'atome auquel il appartient 
peut être traité comme une impureté habituelle; dans le cas du 
lithium traité ci-dessous, l'ion excité Lirst+ se comportera de façon 
analogue à un ion Bers?++. Dans l’état ainsi décrit, le trou est au 
sommet de la bande interne. Ce point est 
important quand cette bande a une lar- 
geur appréciable, 34 dans l’absorption 
optique du cuivre par exemple. Bohr et 


Ÿ 


déré un atome excité par une absorption X 


recevoir un écran. Le traitement de Skin- 
ner sera utilisé dans l’approximation des 
configurations ioniques (cf. [1). 


Lit it Limite d'absorption. — Nous considérons 
Lee par exemple l’absorption K du lithium 
(fig. 14). Dans l’approximation des orbi- 
tales de valence, l’écran est obtenu par un 
électron 2s formant avec l'ion Li++ un ion 
Litis2s. L’électron 2s est soustrait à la 
bande de conduction ; une étude des probabilités detransition montre 
que le trou {” correspondant doit se trouver au sommet de la bande [18]. 


Fig. 14. — Absorption K 
du lithium. 


Skinner [76], [77] ont les premiers consi- 


comme une impureté dont la charge doit . 
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La fréquence limite d'absorption s'obtient quand l’électron est 


éjecté juste au sommet de la bande de conduction. L'énergie dépensée 
sert à exciter l’ion Lit de l’état 15? à l’état 1525. Si l'ion était dans un 
gaz, cette énergie serait E,, — 58,7 eV [1]. La limite d'absorption X 
mesurée correspond à Ex —54,7 eV [59]. On a donc un bon ordre 
de grandeur, mais une différence appréciable. 

On obtient des différences A — Exp — Ejon du même ordre dans 


. tous les cas similaires où E;,, est connue (tableau II). E;,, est ici 


l'énergie d’excitation des ions dépouillés de leurs électrons de 
valence (Lit, Be++), déduite des spectres optiques [1], [3]. Les 
limites d'absorption (ou d'émission) X, Esp, ont été mesurées par 


- Skinner [78], Johnston [36] et Kingston [40]. Nous y avons Joint les 


limites d'absorption optique des métaux nobles, interprétés comme 
des transitions d—s [7], [19]. Nous interprétons A par une cor- 
rection de Coulomb. Le terme d'échange correspondant est petit 
(cf. appendice). 


Correction de Coulomb. — Les électrons de l’ion excité fournissent 
un écran moins efficace à la charge du noyau que ceux de l'ion stable. 
L'excitation X introduit donc un potentiel perturbateur V, qui attire 


- les électrons de conduction et diminue l'énergie nécessaire à l’exci- 


. tation. 
Tagceau III 
Limite d'absorption (ou d'émission) X (en eV). 
Ac 
Eexp Eron Â TT 
o. m. 0. V 
Li K 54,7 58,7 h,2 2,4 2,7 
Be id. 111,9 118,0 6,1 7,3 4,3 
Na LIT, III 30,9 32,75 2,25 1,7 1,6 xt 
Mg id. 49,4 52,b 3,1 h,0 2,29 
AL id. 72,5 76,4 3,9 6,5 AE 
K MII, IT 18,5 20,0 1, 1,2 0, 
Ca id. 24,8 25,1 0,3 2,9 1,25 
G MIV, V 2,15 2,7 0,95 3,4 1,7 
Le NIV, V 7 4:85 0,85 || 2,8 0,85 
Au OIV,,V 2,5 1,85 | — 0,65 2,8 0, 


Le terme de Coulomb A, considéré ici est l’analogue de l'énergie de 


_ dissolution calculée plus haut pour l'hydrogène; il se déduit du 


potentiel V- par les mêmes formules (17), (18). 


LE RP" 2 
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Comme, dans l'approximation des orbitales moléculaires, l’exci= 
tation X revient à peu près à introduire une charge positive dans de 
métal, on a, en utilisant la remarque faite au $ 3.1 : 


Vro— (ar) exp{— gr). 


La sixième colonne du tableau HI donne les valeurs correspondantes 
du terme A (pour u—1). On a:gæi,et Am—3p}r° (formule 17}: 
Il serait plus satisfaisant de calculer V, dans l’approximation des 
orbitales de valence. V, est alors la différence des potentiels des 1ons* 
excité et stable; Litris2s et 15° par exemple. Il est assez sensible à 1a 
forme des fonctions d'onde des électrons. Seuls les métaux simples 
(Li, Be, Na) ont donc été traités assez exactement. Pour les autres,“ 
une valeur approchée est donnée (tableau Hf, 7° et 8° colonnes). Ces“ 
résultats confirment l'évaluation précédente. À 
Nous donnons pour finir quelques détails sur les calculs. Pour le« 
lithium et le béryllium, les fonctions d'onde calculées par Morse, 
Young et Haurwitz [52] donnent facilement pour l'interaction de. 
V» avec les électrons de conduction du métal : 


AP & 120 __ 120À Phys 
VERS ue 22? SN | =’ (1 + 6 (20p d: 


où Zest le nombre atomique, À —(a + b}/(1 + a)‘ et les constantes @, 
b,y, y sont données par lè tableau IV. L’interaction de V, avec les. 
ions positifs voisins est négligeable, si ceux-ci sont assimilés à des 
charges ponctuelles. 


or SE AC 


Tagzeau IV 


Constantes des fonctions de Morse et al. 


Pour le sodium, où des fonctions du type (17) 
calculées, nous avons pris des potentiels de Thomas K'ermi pour 
Nat2p° et Nat+2p5 (cf. [25]), et caleulé directement la fonction 
d'onde de l’électron 3s dans le champ de l'ion Na++ (7° colonne). 

Pour éviter ces calculs laborieux, on peut aussi (8e 


placer le potentiel d’un ion excité tel que Na+2pf 
stable voisin Mg+2p 


, À 
nont pas été 


colonne) rem- 


3s par celui de lion. 
63s. S1 V est le potentiel d’un ion de nombre 
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0 


atomique Z et avec N électrons, on a dans l'approximation de Thomas 
Fermi (cf. [25]) : 
HR 


7 D de Ne Vo Lt £o 1 4 g 5 Æ 
Mr |zls Ï-3 ++ pourr<r 


ep) Relh1£0/2 — 1} r 


o pour r > To 
avec : 


ko — 0,083(1 — N/Z); ro 4,658 72718 ; Vo—(N—2)/r 


Denis) + ti Ne; Lyme 6. 077: 
, 7:77 d:1 


Enfin v et n sont deux fonctions universelles de æ— 1,13r218, Comme 
A, dépend surtout de l’électron extérieur (3s pour Na), et que cette 
approximation donne à l’électron une orbite un peu trop petite, on a 
ainsi une limite inférieure de A,. La valeur obtenue pour le sodium 
Lest effectivement plus petite que celle obtenue plus haut. 


Comparaison avec l’expérience et corrélation de Coulomb entre 
les ions. — Le tableau II montre que le terme de Coulomb A, est 
du même ordre de grandeur que la différence A à exphiquer, et 


* rend compte en particulier de sa variation avec le nombre atomique 


pour les éléments légers : A croît de gauche à droite dans une ligne 
et décroît de haut en bas dans une colonne du tableau périodique.:Les 


… deux approximations des orbitales moléculaires et de valence donnent 
“ des résultats du même ordre de grandeur pour A. La seconde est 


# 


- plus satisfaisante, puisque le terme principal FE, est calculé dans 
cette approximation. 

. Pour les métaux lourds, l'accord est moins bon, les valeurs de la 
8 colonne étart des limites inférieures. Nous pensons que la diffé- 

rence est due en grande parlie à l’énteraction de corrélations {ype 
Van der Waals (!) des ions monovalents. Cette interaction doit en 


: 
F 


: 
4 
r 


» effet être assez forte pour les gros ions (ad)'° du cuivre, de l’argent.et 


de l'or. L'ion (nd)’(n + 1}s créé par absorption optique a par contre 
une interaction faible avec les ions (nd)!° voisins. L'interaction de 
: l'électron (nr + 1}s avec les ions voisins ne sera que le dixième environ 
de celle d’un ion (nd)'°, car le terme de Van der Waals est propor- 
tionnel au nombre d'électrons dans l'orbite considérée (cf. ci-dessous). 
L’absorption optique détruit donc 12 liaisons de Van der Waals 


- entre ions (nd)!°, soit une énergie 2w, si & est la part de l’énergie de 


| cohésion du métal pur due aux interactions de Van der Waals. Les 


\ 


* 


: : ne 

() Gomme les orbites des ions voisins se recouvrent, le développement 
de la corrélation en termes de Van der Waals en R; R—$... est diver- 
gent [9]. Nous conservons cependant la dénomination et admettons que 


# A 
_ Je terme en R-$ est encore prépondérant. 


k 
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résultats du tableau III semblent indiquer que w est de l’ordre de 
—_ 1 à — 1,5 eV pour le cuivre et l'or, et — 0,5 à — 1 eV pour 
l'argent. 

La valeur plus faible pour l'argent serait due à ce que l'ion Ag est 
le moins facilement excitable. Des &w de cet ordre expliqueraient læ 
différence entre l'énergie de cohésion mesurée pour le cuivre et les 
calculs de Fuchs [21] et Hsu [31]. Nous retrouverons un résultat ana- 
logue dans les alliages. 


Impuretés en substitution. — Après une définition précise de l’éner- 
gie de dissolution, nous étudions deux petits termes qui jouent 
quand soluté et solvant ont même valence : différences de nombre 
atomique et de « taille ». Dans les autres cas (CuZn ; CuAl ; auel- 
ques autres cas connus), nous tenons compte d’un terme de valence 
et d’une possible interaction de Van der Waals entre les ions des 
métaux nobles. 


Energie de dissolution. — C’est l’énergie dépensée pour prendre 
un atome dans le soluté pur à l’état solide et l’introduire en substitu-# 
tion dans le solvant. 


Plus exactement, pour un alliage de composition A,B,_,, nous“ 
définissons l’énergie de dissolution E, par atome À dissous par“ 
l’équation : 

Aëx1Bu-ox + Ana = AByox1 + Binét + Eu, (19) < 
où N est un grand nombre. Si E est l’énergie de formation par atome 
d’alliage : ; à 
CÂÀ mét ce (x ir = C'Ban —= A. Br. 4 E, (20) ÿ 
on a évidemment : 2 
E, —E)oc. (21)% 
Les mesures expérimentales donnent plutôt l'énergie E, définie 
par : | 

Acn_1Bu-ox + Ant = AaxBu-ox + E;. (22) . 
On a évidemment : 
E—cE, e (x a C)En 

et : | 


EL (1 — 0) — fjExdien(r —c). (23) 


LA . 
E, ne diffère donc de E, qu'aux concentrations finies, cas que nous 
étudierons en fin de chapitre. 


Eléments de même valence. Polarisation et taille. — Nous étudions 
ici deux effets petits et de signes opposés. Nous rappelons que pour 
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Moux éléments de même valence et de même taille la faible énergie 
de dissolution négative est liée à la polarisation du gaz de Fermi. Unë 
différence de taille introduit une petite énergie positive de distorsion 
qui peut s’évalver par des méthodes d’ élasticité classique. On rend 
compte en particulier de la différence limite de 15 o/o entre les 
rayons atomiques de deux constituants totalement miscibles. 

La substitution dans un métal d’un soluté de même valence intro- 
duit des nœuds supplémentaires dans la fonction du bas de la bande 
de conduction (5 rœuds au lieu de 4 pour AgAu) et de faibles dépla- 
cements «le charge dans la bande. Si nous négligeons ces déplace- 
ments, chaque Bol yédre atomique peut être traité comme dans le 
- métal pur correspondant, et les fonctions d'onde se raccordent aisé- 
ment aux limites des polyèdres. L'énergie de dissolution est évidem- 
ment nulle dans cette approximation. En fait, les énergies du bas des 
bandes de conduction des deux éléments sont un peu différentes. Les 
puits de potentiel ainsi créés font diffuser les électrons [54] et pola- 
risent légèrement le gaz de Fermi [32]; les électrons tendent à se 

"concentrer dans les régions de potentiel plus négatif. La stabilisation 
- due à ce réarrangement de la charge produit une énergie de dissolu- 
-tion faiblement négative (— 0,15 eV/at pour AgAu). Nous négligerons 
ce terme dans ce qui suit, comme tous les effets dus à une polarisa- 
tion de la bande de conduction. 

Nous étudions la distorsion due à ce que soluté et solvant ont des 
-« tailles » différentes par les méthodes de l’élasticité classique 
“(cf {13],[35|, [69]). Un trou sphérique de rayon r, (rayon de la sphère 
atomique) est découpé dans le métal de base, traité comme un conti- 
nuum élastique et isotrope. Un atome de soluté, représenté par une 
_ sphère de rayon ne y est introduit. Le contact entre soluté et matrice 

- s'établit suivant une sphère de rayon intermédiaire a. 

L'énergie de distorsion de la matrice est alors [87] (x et compres- 
- sibilité et coefficient de Poisson) : 


1 


12T(1 — 2v) ra — rs)? 


= 


1TY Las 
On a de même pour l'atome dissous (Mott et Jones, 1936) : 
TA dE ie SR 
Hp mi 
A Gy. pi 18 Te 


6rr (a — r,} 5 a—r, 
ner (y 5) à 1 
È s 


Le terme en (27 + =), lié à l'expansion thermique, est important si 


 l’atome dissous est fortement déformé. 
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Me paul Ma ci é 


L'équilibre des pressions des milieux en contact, d(0 + 0')/da —0, 
donne : 


a %0] 1 + (£ — 8x }ar(r _e 20)| 
avec : { 
ao (1 +v}rx/[2(r —av)rxT, Ar, —7r, et a —=(a—r,)}/(r; a} 4 


On tire «, donc a, de cette équation ; l'énergie totale de distorsion est 
alors : 


F 6x/°r ' à 
Re a A uen (24) 
avec : 
| B=E(5 — 6y Ju + 4y/ — 10/8]/(1 + a), 
et 


09 = a7/og co. (25) 


._ Nous prenons pour les constantes des deux milieux leurs valeurs 

dans le solvant et le soluté purs. Cette approximation n’est pas très 
satisfaisante pour l’atome dissous, qui est en général dans un état « 
électronique assez différent. Mais l'énergie totale « en dépend peu, car 
elle est contenue en majeure partie dans la matrice : pour y et 
vo ve 0,33, a 2 donc Ô &- 0’ (relation 25 ; ef. [13}). 

Les valeurs de € ainsi obtenues pour des couples de métaux diva- 
lents, où le terme de polarisation décrit plus haut est sans doute. 
faible, sont en bon accord avec les faibles énergies de dissolution 
positives E; déduites des limites de sotubilité c (tableau V). y et x sont” 
pris chez Mott et Joues [57}, y chez Kôster {4r] et Landolt et Born- . 
stein [43]. Enfin [12] : 


Es —— Log —, (26) 


Tagzeau V 


Energie de dissolution des alliages de métaux divalents (en eV). 


Alliages| Ar, |7' x 10! DAME TUE œ € Es 
CdZn 0,120! © r,7n 2,01 0,30 1,8 0,15 0,15) 
ZuCd |— 0,107| 2,25 2,19 0,27 mr 0,12 Es 
MgCa |— 0,:85| 5,7 (2} 0,58 0,98 0,28 0,26 à 0,32 
MgZn |+ 0,150! 1,72 2,01 0,28 2,19 0,195 0,20 

_ZnMg |— 0,130] 3,0 1,51 0,27 0,93 0,155 0,31 
HgZn | o,150| r,7a 2,07 À (o,3} 3,50 | o,09 Dr OoQuL 
ZnHg |— 0,130| 3,8 (2) 0,27 1,02 0,10 10,10 
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_ Cette formule repose sur des approximations que nous rappelons : 
1. Il y a mélange parfait. L'entropie de l'alliage à concentration € 
peut alors s’éerire : 


— f(T) + Alc Log € + (1 — c) Log (r — c)]. (am) 


2. L'énergie de formation par atome d'alliage est une fonction 
parabolique de la concentration : 


E(c) = e(r — c)Es. (28) 

3. La concentration limite c de la phase primaire correspond à un 
minimum de l'énergie libre de formation de l’alliage : 

2AFHe—aE— "TS )/2c —0. (29) 


La formule cherchée (26) découle immédiatement des équa- 
tions (21), (27), (28), (29). 
… Ces formules expliquent que deux constituants dont les tailles 
diffèrent de plus de 15 o/o ne sont pas totalement miscibles [33]. 11 
a en effet miscibilité complète quand la température est assez élevée 
Er que l'énergie libre AF(c) de l’alliage n'ait qu'un minimum. La 
température critique est, d’après (24), (27), (28) et (29) : 


To Es/hk © 6r4?r/4k. 


HI n’y aura pas miscibilité complète si T, est supérieure à la tempé- 
rature de fusion T}, de l’alliage. D'où la condition (cf. aussi [35}) : 


ET; \ 1/2 
dE 


Pour les métaux et alliages usuels 4T,;æ 10° C. G. S., et la limite 
ainsi trouvée est voisine de 15 o/o. 


"ge 


- Facteur de valence. CuZa. — Dans le cas par exemple de l’alliage 
CuZa, l'équation (19) correspond au cycle suivant (fig. 15) : 
) 1) évaporer et ioniser une fois un atome de zinc métal. L'énergie 
dépensée est la somme de l’énergie de cohésion H, et du premier 
potentiel d'ionisation E; du zinc; | re 
2) substituer l'ion Za+ à un ion Cu+ dans le cuivre métal. Soit Ô 
l'énergie dépensée ; 
» 3) recombiner l'ion Cu+ avec l’électron libre e pour former un 
atome qu'on replace dans le cuivre métal. L'énergie dépensée est 


(Hs + Ei }cu- 
. L'énergie de dissolution est au total : 
Es — (Hs + Ei }zo — (Hs + Ei)cu + C- (30) 


Le terme € s'écrit : 
É € [a a% Ft 2W cucu 2 2 Weuzn + (e)cuzn. (3 1} 


V£ 


ec 
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A, est l'interaction coulombienne du réseau du cuivre nee la pertur- 
bation introduite par l'atome de zinc; 2(— Wcucu + W Cuzn) est, avec. 
des notations évidentes, le changement des douze interactions de 
Van der Waals des ions; enfin (:)cuzn est l'énergie de distorsion du 
zinc dans le cuivre. Les deux premiers termes sont analogues à ceux 
rencontrés dans l’étude des rayons X. re | 

A, a été calculé par la méthode de Thomas Fermi développée plus 
haut pour l’hydrogène. Cette méthode s'applique plus exactement au 
cas étudié ici. Nous avons tenu compte du déplacement des ions Cu* 
voisins du zinc, et admis qu’il n’y avait pas d'échange de charge entre 
les divers polyèdres atomiques. 

Avec les valeurs de H données par Kubaschewski et Evans [42], E; 
donné par Bacher et Goudsmit|[3] ete calculécomme par la formule(24),* 


Fig. 15. 


Dissolution du zinc 
dans le cuivre. 


Zn+ 


on trouve (tableau VI) Es — 1,9 eV — 2Woucu + 2Wouzn. La valeur 
expérimentale est Es— — 0,35 eV (Kubaschewski et Evans, loc. cit.) 
La précision de la valeur calculée est d'environ + 0,5 eV, par suite. 
surtout de l’imprécision des énergies de cohésion H,. Le terme W cuznt 
est certainement petit, comme l'était l'interaction des ions 3d!° et“ 
3d°4s dans l'absorption optique du cuivre. La valeur de E, obtenue” 
semble donc indiquer que Woucu  — 1 eV, la valeur déjà obtenue. 
précédemment. 

En conclusion, l’énergie de dissolution du zinc dans le cuivre serait" 
fortement négative, de l’ordre de — 2 eV, si l'introduction du zinc” 
ne détruisait pas des interactions de Van der Waals entre ions. Le 
terme négatif est essentiellement dà à l'attraction plus forte des élec-. 


trons de conduction par le zinc que par le cuivre. | 


Cas général. CuAl. — Pour substituer un atome d’aluminium au 
cuivre, deux éléments situés dans des lignes différentes du tableau 


périodique, nous procédons suivant le cycle suivant : 
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pe 


1) introduire un atome de sodium métal en substitution dans le 
guivre (fig. 164). Si nous négligeons la polarisation étudiée plus 
haut, l’énergie dépensée est : 


Ee = (E)cuna — Wcucu- 


TaBzeau VI 


Ænergie de dissolation de métaux de valences différentes (en eV). 


A(H$+E:)] Ac |A(Hs + Ei) +Ac € E, cale, E, exp. 
MgaAl 3,89 | — 3,62 0,27 0,23 0,5 (0,2) 
CuaAl 3,o1 | — 6,36 Sal 0,17 |[—32 — Wu — 0,8 
Zn| — 0,48 |— 1,50 — 1,98 0,09 |—1,9 —2WCu — 0,35 
AS 0,08 | — 4,58 — 4,50 0,53 ||— 3,95 —2WCu 2,7 
Sn 0,21 |— 4,07 3,86 0,86 |—3,0 — WCu— Wag|— (0,5: 
Pt 0,46 0,99 1,41 0,25 1,65 — Wen —Wau|— 0,25 
- || AgZn| — 0,48 | — 1,98 — 2,46 0,070 24 Wa Wa 102 
4 Cd | — 0,42 | — 0,92 — 1,34 0,13 |— 1,2 —2W4g — 0,2 
|| AuNi| —(0,74| 1,30 0,56 0,50 1,05 — WCu— Waul 0,15 
4 Cd} — 0,42 |— 0,97 — 1,39 0,15 |—1,25— Wag — Waul — 0,4 
4 Hg| — 1,98 | — 0,66 — 2,04 0,40 |—2,25—2W au 0,1 
< 


“ Le terme de Van der Waals Wouc, vient de ce que l'atome de cuivre 
déplacé perd six voisins. Les interactions de Van der Waals entre 
“ions Na+ et Cu+ sont évidemment négligeables ; 


4 


= 2) évaporer et ioniser une fois un atome d'aluminium. L'énergie 
- dépensée est (Hs + Ei)u, avec les notations précédentes ; 

…_ 3) substituer l'ion, Al+ à l'ion Nat dans le cuivre. L'énergie 
* dépensée sera la somme d’une énergie de distorsion (:)cua1 — (£)cuNa 
et d’un autre terme Ü; 

» 4) recombiner l'ion Na avec l'électron libre e et replacer l’atome 
formé dans le sodium métal (fig. 16b). L'énergie dépensée est 
D (Hs + Eine. 


D'où pour l'énergie de dissolution cherchée : 


; IDE — (Hs + Eiu — (Hs + Ei }na = (e)cuai re W cucu de (ee 
Ann. de Phys, 12e Série, t. 9 (Mars-Avril 1954). 14 


Le 
* 
n 
: 


# 
ge. 
À 


Ju 
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Le terme & est la somme de deux termes : une interaetion de Cou 
lomb entre le cuivre et la perturbation due à la substitution des 
l'ion Al+ à l'ion Na+ ; et l'in 
(7 teraction de Van der Waals, 

2Wa entre ions Cu+ et A+: 

: 

É M 2 2 Wcuat- à 


+0) 


Les divers termes sont calcu+ 
lés comme pour CuZn. Wuat, 
est petit pour les mêmes rai 
sons que Wouzn- Nous le néglis 
gerons. 

Le tableau VI montre que 
l’accordainsi obtenu avecl’ ex 
périence[65|n’estqu'approxi 
matif si l’on prend comm 
précédemment Wouçu & 1 eV. 
Mais le large terme A, n’a pa 
été calculé avec une grand 
précision. 

L'énergie de dissolution & 


b "> 
à ; ; l été calculée de la même façon 
ie de dr RME e dissolution pour les quelques alliages où 
e Laluminium . 
| F dde > des mesures assez précise 


ont été faites (tableau VI) = 
mesure de force électromotrice ou de pression de vapeur (CuPt, AuNi, 
AuCd, AuHg [42]; AgZn et AgCd [6]); par la limite de la phases 
primaire (MgAL) ; par extrapolation des mesures calorimétriques 40 
fortes concentrations (CuAs, CuSn). 


Conclusion. Terme de Van der Waals. — Les énergies Es calculées: 
sont portées à l’avant-dernière colonne du tableau VI. Comm 
les énergies de cohésion H, ne sont en général connues qu’à + 0,25 eV, 
leur précision est au mieux de + 0,5 eV, donc de l’ordre de grandeur 
des énergies mesurées. Aussi une analyse précise des résultats 
n'est-elle pas possible. On voit cependant que, sauf pour CuPt et AuNi, 
on obtient un accord satisfaisant en prenant pour les termes de 
Van der Waals entre ions les valeurs déduites de l'étude des 
rayons X, soit — 1 à — 1,5 eV pour Wa, et Wa et 0,5 à 1 eV pour Wag: 
CuPt, AuNi seront Étudiés plus loin par les configurations ioni- 
ques (cf. II). 

En PS nous avons analysé l'énergie de dissolution d'une 
impureté de het e en plusieurs termes : valence, taille, inter 
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Bitious de Van der Waals entre ions, et enfin polarisation, que nous 
avons négligée. 

Le facteur de valence (tableau VI, 4e colonne) prime en général les 
autres termes et explique des énergies de dissolution den assez 
fortement négatives (CuAs). Son importance augmente avec À,, c’est- 
à-dire avec pa différence des valences. 

Dans tous les alliages étudiés, sauf CuSn, la différence des rayons 

ï atomiques est inférieure à 15 0/0, et le facteur de taille e est petit 
| G: colonne). 

Nous pensons que les interactions de Van der. Waals entre ions 
D üicent fortement les énergies négatives de dissolution quand le ; 
métal de base est noble (Cu, Ag, FRS ou de transition, ce qui rend 
moins stables les composés à forte teneur d'impureté et permet donc 
une phase primaire étendue. Ainsi, par exemple, le silicium dissout 
- moins de cuivre que le cuivre de roc C'est l’effet de « valence 
relative » de Hume Rothery ([33]; cf. [4]) (1). 

A. Enfin la différence d'’ does ativité entre l'impureté et le métal 

de base polarise la bande dé conduction, mais ne contribue sans 


oute ici qu'un terme petit à l'énergie 1 dissolution (saaf pour 
_Cupt, AuNi). Ù 


7 


| Energies de dissolution aux concentrations finies. 


LUE 1 NS ONE ee NUE 


se 


k Less énergies de dissolution aux dilutions infinies étudiées jusqu'ici 
donnent 4 dérivée à l’origine de l’énergie E(c) de formation de l’al- 
“liage. La courbure de E(c) est liée à l'interaction des impuretés entre 

Iles. L'étude de CuZn montre que divers termes interviennent; celui 
de valence semble en général prédominer. Nous soulignons le rap- 
port qu'il y a avec le déplacement des limites d’° Sn X dans les 


 CuZn. — Les formules (30), (31) montrent que l'énergie Es varie 
% la concentration comme € —A,— 210 + e. 

… La variation de À, est due à celle du potentiel perturbateur Vr. 
Dans l’approximation des orbitales moléculaires, elle déplace l’en- 
semble de la bande de conduction d’une énergie ÔE— ÔE; par atome : 
de zinc introduit. D’après (7), A change par suite de : 

“5 A, — piEu/ôc = pZg/[3c sh gR (coth gR— 1/gR)}?]. (32) 


À (:) Le rôle possible de la polarisation des ions, et en particulier des 
5% de Van”der Waals, a été souligné en premier par Hume Rothery et 
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L'équation (7) avait été obtenue en négligeant les termes de corré= 
lation, importants dans un calcul d’énergie (cf. |). Si nous intros 
duisons nne correction moyenne d'échange V, suivant la méthode de 
Slater [82], l'équation (7) est encore valable, mais avec un para 
mètre g donnant un écran plus concentré, et une charge effective Z 
plus forte : ‘4 

q= qi — 3u/arhu) | 30 
et : Li Log q 


où g, est la valeur (11) de Mott et Z la charge réelle de l'impureté. 
La formule de Slater donne en effet : 


V3) (Te GR) No. 


Le terme de Coulomb vérifie l'équation de Poisson (2) et les mêmes 
conditions aux limites que précédemment ; finalement : 


N(E) NE pr Ve in Va eZ Ni(E) Fe. (Fe ne V.)CN,/2E). 


L'ensemble de ces formules donne V» = V, + V,—=—Zr-t exp (— gr} 
où qg et Z sont donnés par (32 bts). : 

L'écran ainsi calculé est plus concentré que celui obtenu au $ 2.4: 
Ainsi pour le cuivre (£u—0,725), on trouve q/qo — 1,7: pour u— #4 
valeur plus forte que celles du tableau I. Ces dernières étaient les 
meilleures possibles pour les électrons rapides, avec un potentiel 
total (échange compris) de la forme — Zr—! exp (— gr). Le para* 


5Ac Fig. 17. — Variation de 
l’énergie de dissolution Ex: 
dans CuZn avec la concen* 
tration en zinc (en eV/At): 
Croix : valeurs expéri: 
mentales. Trait continu © 
valeurs calculées pour 
u = 1. Traits pointillés à 
valeurs corrigées de la 
répulsion des ions Cut: 
Points : déplacement de la 
limite d'absorption optique: 


D5 


mètre g de (32 bis), lui, est sans doute meilleur pour le calcul des 
énergies. À 

La figure 17 donne 54, pour CuZn (p=1; kx—0,725; u—1} 
A, est à peu près linéaire pour c>0,o1.Il est notable aux concentra: 
tions c assez fortes, car il est proportionnel à la dérivée par rapport 
à c du déplacement du niveau de Fermi. Sa valeur, bien entendt 
très rapprochée, est du même ordre, quoique plus forte que les 
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valeurs: déduites par la formule (23) des mesures de Herbenar, 
Siebert et Duffendack ([28], cf. [88]). 

La différence peut être due en partie à ce que les ions Cu+ voisins 
d'un atome de zinc sont repoussés par un potentiel perturbateur V 
plus faible quand la concentration en zinc augmente. Si les 
n=— 12 ions Cu+ sont représentés par des charges ponctuelles +1 
à distance b—4;2 U. A., la petite correction pour BA, est, 
d’après (6), (7) : 


nd, —n20ql1—(qR+ 1) sh gb/qbexp(gR)}/(gR ch qR—sh gR). 


La courbe corrigée est portée figure 17 en pointillé. 

Nous avons aussi négligé le terme élastique Ôc et le terme de 
Van der Waals — 25W. Tous deux sont négatifs et petits. Le second 
serait égal à — 2 Wu et notable si les atomes de zinc étaient disposés 
au hasard dans l’alliage. Mais nous avons supposé en calculant 84, que 
les atomes de zinc tendent à s’éviter, et cette hypothèse semble contir- 
mée par l'expérience, nous allons le voir. Le terme de Van der Waals 
est alors négligeable jusqu’à des concentrations de 20 à 30 0/0. 


Interactions entre impuretés. — Nous montrons que le terme dû 
au déplacement du niveau de Fermi correspond à une attraction 
des impuretés entre elles si Z< 0, une répulsion st Z> 0. Il semble 
en général prédominant et expliquerait 
certains faits que nous passons en revue. 
- Si les atomes de soluté n’interagis- 
saient pas entre eux, leur énergie de 
‘solution serait une constante, et l’éner- 
gie E de formation de l'alliage serait 
proportionnelle à la concentration. 
L’interaction des impuretés déplace le 
niveau de Fermi de ÔE; et ajoute à 
l'énergie de formation un terme pôEu Fig! 18. 

‘(pour p électrons par atome dans Pal- Courburetncsalure ic EC 
liage), dont la courbure a le signe de Z 

(cf. fig. 3). Si cette courbure est néga- 

‘ive, l'alliage aura évidemment tendance à :e séparer en deux phases 
“de même structure mais de concentrations différentes C4, Co (fig. 18) : 
les impuretés s'altirent pour réduire l'énergie de l'alliage de la 
‘quantité ab. Cette attraction est compensée, à température finie, 
‘par l'effet d’entropie qui tend à disperser les impuretés. Sans faire 
une étude thermodynamique poussée, on peut prévoir pour chaque 
‘concentration une température au-dessus de laquelle on a une seule 
phase, avec des zones enrichies en impuretés ; et au-dessous de cette 
température, l’alliage précipite en deux phases de même structure 
“mais de concentrations différentes (cf. [48], [go] pour une étude 


_ - LAS up: 
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thermodynamique quand on se limite aux interactions entre atomes” 

" G A 4 * pe 
voisins). La formation de ces deux phases peut être un phénomène” 
transitoire avant la précipitation d’une troisième phase plus stable 


+ aux fortes concentrations. On expliquerait ainsi la formation des 


amas de Guinier Preston ([26]; cf. [50]). Si au contraire 5A, et Z sont, 
positifs, on s'attend à une répulsion des impuretés dans la solutions 
solide, sans formation d’amas. : 
Ces prévisions semblent se réaliser dans un certain nombre de cas“ 
où l'effet de valence dû à ô4, semble prédominer. On a les faits, 
suivants : Ï 
10 L'énergie de formation de l’alliage a une courbure du signe de ZA 
pour CuZn, AgZn, AgCd, CuAl (Z => 0) et pour AlZo, peut-être AlCu 
(Z<o). | | 
20 Dans la solution solide, les atomes de soluté s’attirent dans AlZn, 
AlAg (Z Lo) (cf. réf. ci-dessus ; [2], [50], [g1]). Les atomes de car 
bone interstitiels dans le fer se repoussent [71], [80]. << 
30 Deux phases de même structure cubique à faces centrées coexis-W 
tent dans AlZn (Z Lo). Cet effet est bien dû à la variation avec las 
concentration de l’énergie de formation de l'alliage (cf. [1], [72]), non 
à une anomalie de l'entropie comme l'avait suggéré Leigh [45]. | 
4° Les amas de Guinier se forment pour AlCu, AlAg, AlZn, AIMg, 
AlMgCu, CuNiCo (Z o), mais pas pour AlSi, MgPb(Z=>0){23]. # 
5° Enfin l'hydrogène (Z—=1) se dissout moins dans un alliage 
quand la teneur en élément polyvalent croît (PdAg [10]; AlSi liquide 
[63]; alliages liquides de cuivre [29]) (*). ; 


F 
Le facteur de taille, très petit dans un alliage comme AlZn, 134 
joue certainement pas de rôle. Il semble au contraire prépondérant} 
dans AuNi et expliquerait que les atomes de soluté s’attirent dans NiAu 
aussi bien que dans AuNi [73]. É 
D'autres exceptions — formation d'amas de Guinier dans CuBe par 
exemple — se produisent quand l’un des constituants est un métal 
noble ou de transition. Les interactions entre couronnes d sont alors : 
sans doute importantes. \ à 


Déplacement des limites d’absorption X et optiques dans À 
alliages. — L’atome excité par une absorption X est semblable à aol 
impureté de Z—1 (cf. plus haut). Dans un alliage comme CuZn où lime. 
pureté a un Z = 1 l'énergie d'excitation du métal de base croît donc" 
avec la concentration comme l'énergie de dissolution Ex, dù soluté. 
Ce déplacement est malheureusement trop faible pour être mesuré, et. 
effectivement CuK$ ne donne pas de déplacement appréciable {5|: 00 


4 
È 


| () Wagner [29] explique cette répulsion de façon analogue, mais er. 
tient compte dans le déplacement du niveau de Fermi que de la variation 


| 


d'é HER 
énergie cinétique. 
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- La limite d'absorption optique doit se déplacer dans le même sens 
et d’une quantité plus importante, car l’ion créé Cu+3d°4s est plus 
“étendu que l'ion Zn+3d!°4s (car Cu++3d° est moins attractif que 
“Zn*+3d!°). Les points portés figure 17 (d’après [47]) montrent que 
“cest bien le cas. 


Fr II. — CONFIGURATIONS IONIQUES 


L'ONU Léa Pie 


$ Nous traitons pour finir deux cas où cette approximation, définié 
Mau $ 1.2 (fig. 1c), peut être valable. 


, Absorption K du lithium. 


—…._ On peut imaginer qu’à la fin de l’absorption l'atome excité se trouve 
. sous la forme Lirs2s? (fig. 19). La charge négative due à l’excès d'écran 
nest compensée par une répulsion coulombienne des électrons de 
»conduction. L'énergie de la transition s’obtient par le cycle suivant : 


4 Lirs?2s métal, 

Lx iris 225 atome... 1% Ez + Hs = 2,0 eV 
7 iris ions ei E = 95,36 eV 
& LAS AS ONE rer de 58,72 eV 
7 MITS2S 2 ATONTe Ne 0, ze — 7,6 eV 
1 Total. 58,54 eV 
4 


“une lacune, est prise égale au quart de H4. Le premier potentiel 
Mnisation E, et l’énergie d’exci- 


tation 18° > 1525 de lion Lit sont PVC RODISS EE 
“pris dans Atomic energy levels [1]. 


Enfin le terme x est inférieur en —e—e— 25° 
ae absolue à l’énergie d’ionisa- 


“tion 15°? —> 1s22s pour le béryllium, 

soit 9,3 eV. Nous l’avons extrapolé 

“à partir de l'énergie d'ionisation 

“1525? —> 15225 des ions Be, B+, C++ 

en prenant pour l’ion avec la cou- 0 
ronne 15? les « charges effectives » 
de Slater [80] : 2,15; 2,3 ; 3,5-et 4,3 
. pour Li, Be, B, C respectivement. 
Nous avons négligé l'interaction 
de l’atome excité avec les électrons 
de conduction et les ions voisins. La valeur obtenue 58,5 eV, n'est 
donc qu'approximative. Elle est du même ordre que l'expérience 


: 


Fig. 19. — Absorption K du 
lithium. Configuration ioni- 
que. 


… Hsest l'énergie de cohésion [42]; E;, l'énergie nécessaire pour créer 


» 
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(54,7 eV), mais cependant plus forte que celle des orbitales de valence 
(56 eV, cf. Tableau IT). Un calcul du même genre pourrait se faire 


pour tous les métaux légers, qui sont fortement électropositifs® 


(ef. Introduction). Skinner [76], [77] utilise un cycle analogue en 


négligeant le terme Hs + Er. 


CuPt. — Les règles d'Hume Rothery montrent que les impu- 
retés de valence inférieure à celle de la matrice ne donnent à 
la bande de conduction que leurs électrons de valence, et donnent 


\ 


donc lieu à configuration ionique. Nous voulons montrer comment, « 


pour CuPt, cette configuration est probablement stabilisée par des 
forces de Van der Waals. 


Nous supposons, en accord avec les mesures magnétiques [89], que | 


le platine se dissout à l’état d’atome Pt 5d!° par le cycle suivant: 
1° créer une lacune dans le cuivre. L'énergie nécessaire E, est proba- 


blement de l’ordre de 1 à 2 eV, valeur mesurée par Kauffman et. 


Koehler [39] pour l'or; 
2° vaporiser un atome de platine à l’état 5d!°, L'énergie dépensée 


»Y 


est (Hs)r: + (6d°6s —5d!)— 6,25 eV, car l’état stable du platine 


est 5d°6s ; 


3° introduire l’atome de platine dans la lacune. L’énergie nécessaire 
est la somme d’une petite distorsion e—0,25 (cf. tableau VI) et 
d’une interaction de Van der Waals 2W4r, entre l’atome de platine … 


et les ions Cu+ voisins. 
D'où pour l’énergie de dissolution : 


Es Er + (HS)ne + (5465 5416) + « + 2 Wouri (8 + 2 Woupt) eV. 


Le terme de Van der Waals Wu» est sans doute assez fort pour 


stabiliser le système et réduire Es à sa faible valeur expérimentale ! 
— 0,25 eV (tableau VI). Une comparaison des énergies de cohésion 


te 


de l'or et du platine (3,9 et 5,5 eV/atome respectivement) montre en. 


effet que le terme de Van der Waals par atome de métal dans le pla= 


tine est sans doute au moins aussi fort que dans l'or, soit environ 
— 1,9 eV. Comme il y a 0,6 trous par atome, le terme entre cou-! 


ronne 3d'° dans le platine doit être : 


W ptpt EEE 1,9(0,6) 2 — 9 eV. 
Finalement : 


2Wour Woucu + Wpip— 10 eV, 


l’ordre de grandeur cherché. 
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APPENDICE 


CORRECTION D'ÉCHANGE DANS LES TRANSITIONS X 


Nous avions attribué, dans un article antérieur [17], la majeure partie 
. des différences A du tableau III au changement d'interaction d'échange 
des électrons de conduction avec un ion interne lors de son excitation X. 
Nous montrons ici qu’en fait ce terme est. faible, probablement pas plus 
que 0,5 eV pour le lithium et r eV pour le béryllium, moindre pour les 
éléments plus lourds. Son étude est délicate, car on doit employer des 
“fonctions d’onde orthogonales. Notre erreur précédente vient de ce que 
nous avions négligé cette condition. 


Tagzeau VII 


Valeur expérimentale des doublets S —3S$S, :P —3P, en eV. 


He Li Be B 
CCR æ : 1,20 2,36 3,9 
CH CRE (0,24) (0,92) 1,74 2,60 
TS ETS CREER << 0,32 < 0,76 
MOSS ADE Ne, Le 2,54 ,45 


Nous analysons les fonctions d’onde V£ des électrons de conduction à la 
> fin de l’absorption en fonction d’onde W,, relatives à l’atome excité : 


Ve =D ant. (33) 


nil 


» w,, est la fonction d'onde d’un électron de nombres quantiques ne l dans le 

“champ de l’ion excité (Litrs2s ; Bet+is2s...). Il serait difficile d'évaluer 
les coefficients am. Mais les développements des énergies d'échange en 

- fonction des a (formules 40) ont des coefficients qui décroissent rapide- 
ment. La normalisation de Y# donve un ordre de grandeur des Ont de fai- 

… bles nombres quantiques n, {et permet donc de fixer une limite à l’im- 
portance du terme d'échange. ù L 

» L'énergie d'échange de l’électron de conduction Yr avec un électron 

. d'écran Y; s'écrit [15] avec des notations évidentes : 


E, (1) =— froids freres 


Nous exprimons d'abord E{(i) en fonction des énergies d'échange entre les 
électrons d'écran VW; et les fonctions Vu (équation (35). Nous calculons 
- ensuite ces termes atomiques. 


ordre de grandeur peut se déduire de la séparation tS—35$, IP —3P des, 
doublets des ions des éléments légers, égale au double de l'énergie 


sa" era 
RE a 
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Utilisant le développement de r12 en fonction de r1 et r2 (cf.[14]), on a | 


facilement si »; et ou sont les parties radiales de W; et Wu : : 
A2 Ë ù 

Ea(i) = — D'ouasn ], emvilrrtdr [, Kg nvikrr'?dr", (34) | 

n,n',l À 


avec K=rt/(21+ 1}rf1, si rs est le plus grand de r et r' et si p;a une 
symétrie s (cf. [15]). 

Les états nl, n'l ont des énergies très différentes si n’ -£ n. Donc l’un au 
moins des facteurs d’un produit mixte @y@n1 est petit. Si ces termes sont 
négligés, l'énergie d'échange est une combinaison linéaire d'énergies 
d'échanges « atomiques », que nous notons (7, nl) : 


E,(i) — ÿs | am (6, nl), (35) 
nl 
avec : 


EU en UE 


(ë, nn=— f, gmsherdr | Kip vi4rr" dr". 
Jo 
Pour les ions (rs)?nl et (1s’){2s')(nl') où les électrons 1s', 2s' ont des spins 
parallèles (règle de Hund, cf. [68]), on a : 


Ee(1s?) — 2[ | aa, [?(1s, 2s) + | aa [*(1s, 2p) + ….] 
E(rs', 25!) — | op P(2s', 2p') + | ass P(2s', 3s') + | dy Pas", 2p') + … 


Le terme d'échange cherché estla différence : 


& (86) 


Ae — E(1s', 25) —E.(1s?). (37). 


Nous évaluons maintenant les termes d'échange atomiques (i, nl). Leur 


d'échange [62]. Les valeurs du tableau VII sont prises dans Atomic energy 
levels [1]. 

Pour 1s2p, 2s2p, le terme d'échange s’en déduit facilement en modifiant 
la « charge effective » agissant sur les électrons. Si en effet nous prenons 
pour ces électrons des fonctions hydrogéniques : 


qu (ZPIVr) exp (— Zur) 
P2s — (ZE /4V2R)(2 — Zasr) exp (— Zar/2) 


d 4 Li r . aps 


à 


2 = (2/4 V2R)r exp (—Zar/2), : à 

nous. obtenons pour les termes d’échange : 
3 

(us, 2p)= — (7/2) 225 (Zas + Zan/2) se 

(28, 2p) = —(14 — 98Zasfa + 18522,/2)23,25,/ 301 (ès À 


a — Los + Zop. 


. Pour les ions du tableau VII, et si nous employons les « charges ceci 
tives » Zm définies par les règles empiriques de Slater [80] (Zi = 2; 
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Zip — 2 — 0,85 pour 152p; 24 —Z:»—Z— 2,05 pour 12s2p, si Z est le 
nombre atomique), nous trouvons : 


(1s, 2p)—=—(7/24)ZS(Z — 0,85)5(1,5Z — 0,425)—7 
(25, 2p) = — 15(Z — 2,05)2— 


(39) 


Le bon accord avec l'expérience de ces formules simples (fig. 20, 21) 


justifie l'emploi des formules générales (37) avec les règles de Slater pour 
… corriger les valeurs d'échange quand on passe des ions du tableau VII à 
ceux de la formule (36). On obtient ainsi les valeurs portées au tableau VIII. 


(1s,2p) 
“Fig. 20. — Doublet 05eV +7 


#P =) $P de 1s2p. M, 
Croix : valeurs expé- L 
rimentales. Trait PRET 


3 continu : formu- 1e 


le (39). 


| Fig. 21. — Doublet 
| 1P — :P de l’ion 


+ 
MD 1252p. Croix : va- peer 
leurs expérimen- 2eV 


tales. Trait continu : 


ir 
formule (39). a 


& 5 6 4 Z 


Les termes en 1525, 2s3s ne peuvent pas s’évaluer de cette façon simple, 
car les fonctions hydrogéniques correspondantes ne sont pas orthogonales. 
Mais, par analogie avec les résultats obtenus pour 1s2p, 2s2p et à | aide 
du tableau VII, nous avons déduit les valeurs approximatives portées au 
» tableau VIII. 


We. Tagceau VIII 


€ 


Energies d'échange, en eV. 


Ions Echange Li Be+ 
15225 (15, 25) — 0,85 | — 1,35 
| 15?2p (18, 2p) — 0,25 — 0,40 
fas'ap" 15’, 2p° — 0,25 — 0,65 
HULL. ir . — 1,15 — 3,10 
15/2535" (25’, 3s') — 0,15 — 0,30 
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L’équation (36) donne finalement, en électrons volts : 


E.(1s)2@ — 1,7 | ax [2— 0,6 | a, +... ) (Go) 
E.(1s’, 2s')æ— 1,4 | ds, "0,15 l'as, [2 + 2 \ 


pour le lithium et : 


Ee(1s?) © — 2,7 Q2s PP — 0,8 2p Ë + .…. 
Ec(1s’, 25") — 2,8 | a, [2 — 0,3 | a, |? + ..… 


pour le béryllium. La normalisation de Wx dans un polyèdre atomique 
donne, d’après (33) : 


Las (+ la P +. ip 


(41) 
Le P + as P +... œ=p ; 


avec p —1 pour le lithium et 2 pour le béryllium. | a: |? et | a P sont 
évidemment les termes principaux des deux sommes. La substitution de {41} 
dans (40) montre que /e terme d'échange cherché A, —=E,(1!, 2!) — E{1s)? est 
faible, sans doute inférieur à 0,5 eV pour le lithium et à 1 eV pour le 
béryllium. 

Enfin pour les éléments plus lourds l’énergie d'échange des électrons de 
conduction avec l’ion interne reste du même ordre de grandeur (— 2,5 eV 
pour le cuivre d’après Fuchs {21]) Le changement de structure de l'ion 


interne lors d’une excitation X èst relativement moindre. A, doit donc être 
plus petit. 


(Travail effectué au Centre de Recherches métallurgiques 
de l'École nationale supérieure des Mines). 
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CONTRIBUTION A L'ÉTUDE SPECTRALE 
DE L’ACIDE FLUORHYDRIQUE () 


Par Esranim SAFARI 


n. SOMMAIRE. — Nous avons étudié l'absorption de l'acide fluorhydrique 
… gazeux dans l’ultra-violet moyen et dans la région de Schumann, ainsi 
que l'effet de la température sur cette dernière région. 
Nous avons de même étudié l'effet Raman et l'absorption dans l’infra- 
- rouge de l’acide liquéfié. Enfin nous avons vérifié les travaux antérieurs 
» sur l’absorption de l’acide gazeux dans l’infra-rouge. 

Dans l’ultra-violet moyen, nous avons constaté, qu’au moins jusqu'à 
225 cm. d'épaisseur et 760 mm./Hg de pression, le gaz fluorhydrique est 
complètement transparent dans tout l’ultra-violet proche et moyen. Dans 
. la région de Schumann nous avons exploré une région d’absorption rela- 
- tivement faible, débutant de 1 650 À et s'étendant vers les courtes lon- 
… gueurs d'onde. Ce spectre a été interprété par la méthode de la réflexion, 

moyennant certaines hypothèses ; la courbe d'énergie potentielle de l’état 
… excité a été obtenue, et nous en avons déduit une énergie de dissociation 


qui concorde avec les estimations thermochimiques. L'effet de la tempé- 


rature, sur l’absorption dans cette région, nous a donné des résultats non 
… comparables à ceux d’autres hydracides halogénés ; ces résultats nous ont, 
- fait penser que même à 1009 C une partie des molécules reste à l’état 
» associé. 
» Dans l'étude du spectre Raman de l'acide liquéfié, nos résultats ont 
» d’abord confirmé les données antérieures ; de plus sur certaines plaques, 
moins exposées, et excitées par 3 650 À, nous avons observé l'existence 
d’un faible palier, qui peut être dû à un effet Raman. 
La fluorescence a rendu difficile l’étude du spectre Raman de l’acide 
. liquéfié, excité par les radiations habituelles ; il nous semble probable, 
‘qu’elle pourrait être facilitée par l'emploi de la raie de résonance du mer- 
: cüre (2 537 À). 

Dans l’infra-rouge, nos essais faits sur l’acide gazeux, confirment com- 
plètement les travaux antérieurs. 

Nous avons ensuite étudié l'absorption de l'acide liquéfié, entre 0,95 
et 4,25 u. Dans cette région nous avons décelé quatre bandes dont les 
maxima se trouvent à : 9 950 em—!, 5 220 cm1, 4 150 em! et 3078 cm1. 
Une interprétation complète des résultats semble difficile, avec les seules 

_ donnéesactuelles. Toutefois, les résultats nouveaux que nous avonsobtenus, 
nous ont permis de déduire quelques conclusions relatives à l'association 
et à la structure moléculaire de ce corps. 

‘4 
? (1) Thèse présentée le 26 mai 1951 à la Faculté des Sciences de VUni- 
- versité de Paris pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques. 
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L'étude du spectre infra-rouge de l'acide liquéfié nous a montré que lan 
structure du groupe FHFest très différente de celle du même groupe dans 
le cristal de KHF;; dans le gaz, la structure est vraisemblablement non 
symétrique. En outre, d’après les résultats de l’infra-rouge et de l'effet 
Raman, le liquide doit contenir une faible quantité de molécules FH 
très peu perturbées ; cette quantité est approximativement la même que, 
dans le gaz, au voisiaage des conditions normales; cela montre que l’as- 
sociation n’est guère augmentée par la condensation du gaz en liquide (1). 


INTRODUCTION 


Les propriétés physiques de l’acide fluorhydrique ont fait l’objet. 
d’un certain nombre d’études : cela s'explique par son importance 


industrieile, par la place qu'il occupe parmi les hydracides, et par 


les curieuses anomalies qu’il présente par rapport aux autres hydra-” 
cides; cependant lorsqu'on considère l’ensemble des résultats expé- 
rimentaux obtenus, on constate qu’il n'existe pas un parfait accord 
entre ces résultats et les interprétations dont ils ont fait l’objet. 
Parmi tous les travaux effectués sur l’acide gazeux, ceux concer- 


nant l'absorption dans l’ultra-violet nous paraissent plus particulière- « 


ment lacunaires. En effet, en parcourant la littérature, nous avons 


constaté que si le nombre d'observations sur le spectre d'absorption 


du gaz fluorhydrique dans l'infra-rouge est relativement élevé, cette 
étude dans l’ultra-violet est beaucoup plus rare. Dans toute la littéra- 
ture dont nous disposions, nous n’avons pu trouver qu’un seul essai 
de l'absorption de cette substance dans l’ultra-violet moyen (24). 

Si l'absorption dans l’infra-rouge se prête bien à la vérification des 
théories sur la structure moléculaire, celle de l’absorption dans la 


région des courtes longueurs d'onde constitue une base sérieuse pour 


vérifier les idées théoriques relatives à la liaison chimiqueet pour en 
suggérer de nouvelles. C’est dans ce but qu’il nous a semblé néces- 
saire d'apporter une contribution à ces questions. 

Deux autres raisons nous ont encouragé à choisir l’étude du présent 
sujet : 

1° Puisque l’absorption dans l’ultra-violet etla région de Schumann 
des acides HCI, HBr et HI (à l’état gazeux) (21) (33) ainsi que celle de 
l’acide chlorhydrique à l’état liquide et son spectre Raman (33) (55) 
ont été étudiées et que celle de HF restait à faire, il nous a semblé qu'il 
y avait là une importante lacune à combler. 

20 Cet acide étant normalement à l’état associé et montrant des 
différences de propriétés physiques et chimiques avec ses analogues, 
on pouvait penser qu'il y aurait des anomalies sérieuses dans son 
spectre d'absorption ainsi que dans son spectre Raman. 


(‘) Une brève description de certains de nos résultats a été déjà faite 


(69) (70) (71) (72). 
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Au début de notre travail nous nous trouvions en face de grosses 
difficultés; choix de matériaux inattaquables par l'acide, manque de 
fenêtres utilisables, manque de joints inertes à l’action de l'acide, 
etc., etc. C’est pourquoi nous avons été contraints d'employer une 
grande partie de notre temps à surmonter ces difficultés qui s’oppo- 
saient à la réalisation des expériences projetées. 

Notre travail porte sur l'étude quantitative de l'absorption du gaz 
fluorhydrique dans l’ultra-violet moyen et dans la région de Schu- 
mann. Nous avons également étudié l'effet de la température sur 
l'absorption du gaz fluorhydrique dans la région de Schumann. 

Dans l’infra-rouge nous avons fait quelques mesures sur l’acide à 
l’état gazeux (pour vérifier les résultats des travaux antérieurs) et 
également sur l’acide à l'état liquide. Enfin, nous avons effectué quel- 
ques essais sur l'effet Raman de l’acide liquéfié. 

Mais l'étude plus complète du liquide, l'examen détaillé du spectre 
infra-rouge du gaz, ainsi que quelques études supplémentaires dans 
l’ultra-violet lointain seraient indispensables pour obtenir une inter- 
prétation sûre de la structure moléculaire de l'acide fluorhydrique. 
L'importance de ces études découle de nos résultats ainsi qu'on le 
verra plus loin, etil sera possible de les effectuer grâce aux techni- 
ques que nous avons mises au point. 

Nous souhaitons que ce mémoire, bien qu'incomplet, montre l’exis- 
tence et l'importance des anomalies de l’acide fluorhydrique et suscite 
de nouvelles recherches sur cette substance. 


HISTORIQUE 


Nous rappelons, ci-dessous, les travaux et les hypothèses faits 
jusqu'ici sur l'association et sur la structure moléculaire de l’acide 
fluorhydrique. 

Les travaux, sur l'association du gaz fluorhydrique, sont nom- 
breux (2, 4, 27, 28, 50, 52, 59, 6o, 61, 62, 63, etc.). D’après Simonset 
Hildebrand (27), Latimer et Rodebush (62) et Long et ses collabora- 
teurs (28), on doit penser que l'acide gazeux, dans les conditions 
normales, se trouve à un état d'équilibre dans lequel toutes sortes de 
polymères, de (FH) à (FH) existent, et que l'hexamère reste le 
polymère dominant. Cette hypothèse, qui est principalement basée 
sur la mesure de densité de vapeur, prévoit que vers 100° C et à la 
pression atmosphérique, l’acide est complètement dissocié, et que son 
poids moléculaire tend vers 120 à mesure que la température diminue. 

Si le nombre des études, portantsur l'acide gazeux, est assez grand, 
on ne rencontre que de rares commentaires, Concernant l’acide 
liquéfié (67, 68). 

Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mars-Avril' 1954). 15 
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En ce qui concerne la structure moléculaire du gaz fluorhydrique, 
deux idées ont été émises par les expérimentateurs : 4 
D'une part Simons et Hildebrand (27), en interprétant les varia- » 
tions de la densité de vapeur, en fonction de la température et de ia M 
. pression ont été conduits à faire l'hypothèse d'un simple équilibre : » 
6FH—(FHY, en acceptant pour l’hexamère la forme cyclique. 
D'autre part, Bauer, Beach et Simons (50), par l’étude à la diffrac- 
tion électronique, réfutent l'hypothèse de Simons et Hildebrand (27) 
et acceptent une configuration en zigzag, dans laquelle toutes sortes 
de polymères existent à l’état d'équilibre. 
D’après cette étude, l’atome d'hydrogène est situé entre les deux 
atomes de fluor ; la structure de l'élément linéaire F-H-F est dissy- 


métrique, l'hydrogène est à 1 À de l'atome dé fluor et de 1,55 À 
de l’atome de fluor associé, et la distance des deux atomes consé- 


cutifs de fluor est donc 2,55 À (cette distance est de 2,25 À pour l'ion 


£ 
7 


CARTES 
(FHF)- (58, 65, 66)); enfin l’angle FFF est voisin de 140° (cet angle 
étant de 13/4° pour l’acide solidifié, d’après des études de diffraction de 
rayons X (51)). Notons enfin que l'hypothèse de chaînes non fermées a 
été confirmée par une étude de Bensi et Smyth (64), basée sur la 
mesure des constantes diélectriques. | 
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PREMIÈRE PARTIE 


ABSORPTION DU GAZ FLUORHYDRIQUE 
DANS L'ULTRA-VIOLET 


DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL 


A. — Préparation et purification 
de l’acide fluorhydrique. 


La préparation de l'acide fluorhydrique est difficile, par suite du 
caractère hygroscopique énergique de ce corps et de l'impossibilité de 
faire intervenir des déshydratants comme l’anhydride phosphorique 
qui réagit avec lui. 

Frémy (1) fut le premier à préparer l'acide par distillation du. 
_ bifluorure de potassium. Après lui Gore (2), prépara cette substance 

par la même méthode. Simons (3) a remarqué que la fusion du sel | 

: 

% 


(opération faite par Gore (2), Thorpe et Hambly (4), Ruff et Plato (5)) 
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nest pas suffisante pour atteindre une déshydratation complète, C'est 

Pourquoi, avant la distillation, il desséchait le sel par électrolyse. 
_ Pour la préparation de l’acide fluorhydrique, nous avons suivi la 
méthode de Frémy (1), en utilisant un dispositif de distillation sem- 
blable à celui de Simons (3). 

Déshydratation du sel. — La déshydratation du sel a été faite par 
une méthode dont nous donnons les détails ci-dessous : 

Nous avons d'abord recristallisé le sel en le dissolvant dans l’eau 
distillée et bouillante. Le sel ainsi obtenu est mis dans un vase en 
cuivre (A) (fig. 1}, d'ouverture conique qui peut être fermé herméti- 


—> POMpPE 


quement au moyen d'un bouchon en cuivre. Le tube D est refroidi 
par une circulation d’eau et il est branché sur un dispositif de dessic- 
cation comportant des pièges à air liquide et à charbon végétal. On 
remplit le vase à moitié ; on le chauffe à 160o° environ et on pompe tout 
l’ensemble au moyen d’une pompe à palette. Le point de fusion du 
sel étant entre 215° et 225° (6), seule l’eau contenue dans le sel est éli- 
-minée par le pompage. Pour éliminer les dernières traces d'humidité, 
on ferme le robinet r et on arrête la pompe, puis on pompe le vase 
au moyen du piège à charbon eu plongeant celui-ci dans l'air 
liquide. 
- Préparalion de l'acide fluorhydrique. — Comme nous l’avons 
déjà dit, l'acide a été préparé par le chauffage direct du bifluorure de 
potassium. Le dispositif employé pour la distillation de l'acide est 
semblable à celui de Simons (3) (fig. 2); il est composé des parties 
suivantes : le récipient destiné au chauffage du sel, les canalisations, 
les robinets et le réservoir. Les robinets ayant une disposition parti- 
_culière, seront décrits ultérieurement. 


re 
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Sauf les robinets, toutes les autres parties du dispositif sont en 
cuivre rouge vu la résistance de ce métal à l’attaque de acide fluorhy- 
drique, même aux températures élevées (7). Le récipient R qui 
contient le sel est formé d’un cylindre épais, dont la partie supérieure 
est terminée par une flasque assez large A. Sur cette partie s’applique 
une autre flasque identique B terminée par un tube assez large. Ce 
tube a une longueur voisine de 1 m.,en son milieu est brasé un 
petit cylindre C dans lequel on introduit de la tournure de cuivre. A 
l'extrémité D de ce tube est branché un dispositif à double canali- 


sation, l’une menant au réservoir et l’autre à l'atmosphère. Deux 
robinets r,, r:, à boisseaux rodés en cuivre, permettent de mettre la 
chaudière en communication, soit avec le réservoir, soit avec l’atmo- 
Sphère. Les flasques A et B sont serrées l’une contre l’autre par des ç 
pinces assez fortes en U et l'étanchéité est assurée par une rondelle . 
métalloplastique en cuivre rouge interposée entre elles. 

Pour le serrage de la partie D, nous avons employé le joint en. 
«téflon ». Ce nouveau plastique américain, fabriqué par la Compa- 
gaie « Dupont de Nemours » est pratiquement inaltaquable à l’action 
de l’acide fluorhydrique même à des températures relativement - 


route shit ons 
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élevées (jusqu’à 300° C). Nous chauffons le sel au moyen d’un four 
électrique ; la température de la chaudière est mesurée par un couple 
thermoélectrique. 

La tournure du cuivre mise dans le cylindre C sert simplement 
-à arrêter les parcelles de sel projetées dans le tube lors du chauffage. 

Le réservoir D est composé d’un cylindre de dimensions moyennes, 
terminé par deux tubes en cuivre ; l’un des tubes se prolonge jusqu’au 

-milieu du cylindre ; c’est par ce tube que l’acide vient se rassembler 
dans le réservoir ; l’autre tube est muni d’un robinet. 
- On vide l'appareil, on ferme le robinet R, et on continue à chauffer 
le sel. Le point de fusion du bifluorure de potassium n’est pas nette- 
-ment défini; on sait qu'il fond entre 215° et 225° C. Vers 4oo° C la 
pression de vapeur du gaz fluorhydrique dégagé atteint une atmo- 
sphère. C'est à partir de ce moment qu'il fautle distiller. Il est évident 
que par suite du dégagement du gaz, le composé s’appauvrit en HF 
et que le dégagement tend à s’arrêter. Pour empêcher cet arrêt, il 
faut augmenter continuellement la température jusqu’à 5o4°. A 
L504° C, le sel fondu est saturé en fluorure de potassium et à mesure 
que l'acide fluorhydrique se dégage l'excès de fluorure de potassium 
précipite à l’état solide; c'est-à-dire que durant le dégagement de 
l’acide la composition du corps en fusion ne change pas et que la 
température reste pratiquement constante. 

L’acide ainsi obtenu n’est pas recueilli immédiatement dans le 
réservoir ; on laisse échapper d’abord une bonne partie du gaz dégagé 
dans l’air, en ouvrant le robinet r:, ce qui garantit la propreté de 

- l'acide ; on ferme ensuite le robinet et on introduit le réservoir dans 
un long vase de Dewar, au fond duquel on a versé un peu d’air ou 
d’azote liquide. L’évaporation de l’air ou de l'azote liquide refroidit 
le réservoir et l'acide se condense très facilement (point d’ébullition 

de HF : 19°4 C). 

- La fin de la réaction se manifeste par le refroidissement du tube 

: d'arrivée du gaz, de plus à la fin de la réaction le fond du récipient R 
commence à rougir. 

Détermination de la quantité d'acide contenue dans le réservoir. — 
Pour déterminer la quantité d'acide condensé dans le réservoir, 
nous avons imaginé plusieurs méthodes. Ces méthodes consistent à 
mesurer : 

1. Les variations de résistance d’un fil mince en platine introduit 
_ dans le réservoir. 

2. Les variations de self d’un enroulement fait autour du réservoir 
dans lequel flotte un cylindre creux en Ni ou en Fe. 

3. Le poids initial et final du réservoir. 

C'est cette dernière méthode que nous avons choisie dans nos 
expériences. 
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LA 

LA 

B. — Matériaux résistants à l’action À 

de l'acide fluorhydrique. 

4 

a) MéÉTAUx. — Quand l'acide est anhydre et pur (à l'état liquide), " 


il est sans action sur la plupart des métaux et dans ces conditious, il 
ressemble beaucoup à l’eau. Il agit sur les métaux alcalins, mais il 
est sans action sur l'Al et le Mg. En l'absence d'oxygène ou d’autres 
agents oxydants, il n’attaque ni Cu, ni Fe, ni Ni. Les alliages comme # 
l'acier inoxydable, le monel, résistent entièrement à son action. Le Î 
laiton n’est pas attaqué par l'acide complètement anhydre (gazeux 
ou liquide), maïs la moindre trace d'humidité ou d’oxygène provoque 
l'attaque. Dans les usines des Etats-Unis où l’on fabrique de l’acide | 
fluorhydrique en grande quantité, les réservoirs sont en cuivre où en - 
acier inoxydable. Après le platine qui est généralement abandonné à 
cause de son prix élevé, c’est le cuivre qui a donné les résultats les . 
plus satisfaisants. Pourtant on choisit l'acier inoxydable à cause de. 
sa résistance mécanique et de son inaltérabilité en présence d’air (8).: 
D'après la littérature (9), le gaz pur est sans action sur l'argent, mais 
nous avons remarqué durant nos expériences que l'argent, en présence 
de l’air, est plus ou moins attaqué par cet acide. 
Pour la distillation de l'acide nous disposions des appareils en” 
cuivre rouge et, pour les mesures, nous avions un dispositif en acier 
inoxydable. - - 


b) Les corps composés. — En ce qui concerne les corps composés, 
il faut noter que la plupart de ces corps sont violemment attaqués par 
l'acide fluorhydrique ; verre, quartz, porcelaine, matières réfractaires 
et tous les composés analogues sont rapidement attaqués (10). 

La fluorine ainsi que le fluorure de lithium, excellentes matières 
pour l'étude des spectres dans l’ultra-violet, sont attaqués rapidement 
par l'acide fluorhydrique. Enfin toutes les substances contenant de la 
cellulose et toutes les résines, les gommes et la plupart des matières. 
plastiques synthétiques ou naturelles sont attaquées par l'acide 
anhydre ou fortement concentré du fait de la déshydratation de ces 
corps. “4 

c) CoriNpon. — Un des rares corps transparents, complètement 
inattaquables à l’acide fluorhydrique, est le corindon ou saphir blanc; 
nous en parlerons en traitant du problème des fenêtres. (4 


d) TérLon. — Ainsi que nous l’avons déjà signalé, la seule substance 
qui peut résister entièrement à l'attaque de l’acide fluorhydrique 
gazeux, liquide, froid, chaud et qui peut en même temps êlre utilisée 
comme joint est le téflon. Cette nouvelle substance organique fabri- c 
quée récemment aux Etats-Unis est le tétrafluoroéthylène polymérisé 
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entre 20° et roo° C, et sous une pression de 70 kg./em?, en contact avec 


* de l’eau et certaines matières alcalines (11) (23). C’est un corps qui 


résiste bien jusqu’à 300° C, sans se décomposer. Nous l’avons employé 


” avec beaucoup de succès, comme joint, pour la jonction des tubes et 


pour le serrage des fenêtres contre les cuves. Dans l'étude d’effet 


» Raman de l'acide fluorhydrique liquide, le téflon est resté plus de 
quinze Jours en contact direct avec l’acide, et à la fin de la manipu- 


lation, nous avons constaté qu’il était resté absolument intact. De 
plus, nous avons introduit des parcelles de téflon soigneusement 


» nettoyées dans la cuve et nous avons envoyé de l’acide, et après une 
bheure, le spectre du gaz était exactement le même qu’au début. 


Le téflon est livré dans le commerce soit en plaques, soit en barres. 
Malheureusement, nous n’avons pu disposer que d’une quantité très 
limitée de cette substance. Le téflon est très facilement travaillé au 
couteau et à la lime et d’après les travaux de Cloud et Philp (12) sa 


tension de vapeur est beaucoup plus petite que celle du caoutchouc. 


e) FLuoroTHÈNE. — Signalons enfin que le fluorothène ou polytri- 


 fluochloroéthylène, substance thermoplastique, tout récemment 


fabriquée aux Etats-Unis, peut-être très utile dans l'étude de l’effet 
Raman ou le spectre infra-rouge de l’acide fluorhydrique (13). Cette 
substance peut être utilisée pour la fabrication de la cuve et de la 
fenêtre ; sous une épaisseur de 1,5 mm, elle aurait une excellente 


: transparence pour le visible (90 0/0), transparence qui descendrait à 


30 0/0 en passant de 4 000 À à 2 5oo À (48). 


C. — Fenêtres et cuves. 


a) Fenêtres. — Dès le début de notre travail, nous avons choisi 
comme fenêtre le corindon artificiel ou saphir blanc. Cette substance 
est inattaquable à l'acide fluorhydrique même à chaud. L'emploi de 


Le corindon ne montre pas d'absorption notable entre 1 850 A et 
2,5 y et il est transparent jusqu'à 1435 A environ; avec des échan- 


:tillons bien choisis et une épaisseur moyenne, l'absorption dans la 


région de Schumann n'est pas assez grande pour empêcher son utili- 
sation (16). at 
Pour trouver le maximum de la courbe d'absorption de l'acide 


4 fluorhydrique (qui se trouve au delà de 1 500 À, limite de transparence 
_ du corindon), nous avons essayé une seule fois des fenêtres en fluo- 


ce corps pour l'étude de l’acide fluorhydrique a été signalé par Vodar, 
-Freymann et Yeou Ta (14) et par Freed, Murry et Rosenbaum (15). 
. Ces derniers expérimentateurs ont gardé le corindon durant 15 heures 
. en contact avec l’acide fluorhydrique. 
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rine, mais l'attaque rapide de l’acide sur la fluorine a rendu l’expé- 
rience inutile. 

Pour surmonter cette double difficulté : avoir des fenêtres qui 
soient transparentes au delà de 1 500 À et en même temps inatta- 
quables à l’acide fluorhydrique, nous avons imaginé de les réaliser 
par l’un des procédés suivants : 

Déposer une couche mince d’alumine sur une lame de fluorine soit 
en évaporant de l’aluminium et en l’oxydant soit en évaporant direc- 
tement l’alumine sur des fenêtres en fluorine. l 

Une méthode qui nous paraît moins sûre consiste à recouvrir une 
lame de fluorine d’une couche très mince (semi-transparente) de pla- 
tine par pulvérisation cathodique. Toutes ces méthodes ne donneront 
vraisemblablement qu’une protection temporaire, mais qui pourrait 
être suffisante pour permettre la prise de quelques spectres. 

Collage des fenêtres. — Si les fenêtres étaient parfaitement planes, 
on pourrait obtenir l'étanchéité en faisant « le contact optique » entre 
la fenêtre et la cuve; mais cela n’a pas été possible dans le cas du 
corindon qui n’est plan qu’à quelques franges près; c’est pourquoi 
pour le collage des fenêtres, nous avons essayé les méthodes suivantes : 
collage par dépôt électrolytique, picéinage, vernissage et enfin serrage 
avec joints en téflon. La méthode électrolytique n’étant pas complè- 
tement au point, nous en donnerons ci-dessous une simple analyse. 

Méthode électrolytique. — On met d’abord une couche très mince 
d'argent colloïdal sur les bords de la fenêtre, puis on la fixe à un dis- 


positif tournant, on appuie très légèrement un pinceau imbibé d'argent : 


colloïdal sur un point du bord de la fenêtre; de cette manière on 
arrive très facilement à avoir une couche très mince et homogène. 
Une fois que la couche est complètement desséchée (après une heure 
au moins) on la porte à une température assez élevée (5000-6002) au 
moyen d’un four électrique ; à cette température, le solvant s’évapore, 
la réduction s'opère et il reste un «dépôt d'argent. On rode la partie 
métallisée de la fenêtre sur un verre dépoli, pour avoir une surface 
relativement plane. On applique alors la partie métallisée contre la 
cuve, on la serre au moyen de quelques ressorts et on dépose à la 
partie commune de la fenêtre et de la cuve de l’argent par la méthode 
électrolytique. Cette méthode qui avait été essayée avant nous ne 
nous à pas donné satisfaction, car l'étanchéité n’était pas parfaite. 
Nous croyons qu'en remplaçant les fenêtres plates par des fenêtres 
coniques et en les faisant entrer dans une cuve à ouvertures coniques 


et soigneusement ajustées, on peut arriver suivant cette méthode 


à un résultat définitif. Des travaux dans cette direction ont été pour- 
suivis par d’autres travailleurs du laboratoire qui ont déjà obtenu 
des résultats satisfaisants. 

Picéinage. — Le collage à la picéine, sur le bord externe seule- 


ment, pour les cuves sans dispositif chauffant, nous a donné des 
résultats satisfaisants. 
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… Vernissage et jonction au téflon. — Dans le cas où on voulait 
chauffer le gaz fluorhydrique, les fenêtres étaient collées, soit par 
le vernis, dit « glyptal », soit par simple serrage contre la cuve, en 
utilisant des joints en téflon ; ce dernier procédé était le seul satis- 
faisant. 

L'emploi des joints en téflon nous a empêché de porter le gaz 
au delà de certaines limites de température (nous sommes montés à 
1650 C). 

»  Remarquons d’ailleurs que nous avons réalisé une cuve à dispositif 
chauffant permettant de monter à des températures plus élevées, 
dans laquelle les joints sont supprimés. 

Pour le serrage des fenêtres, les deux extrémités de la cuve étaient 
filetées pour permettre de visser des bouchons appropriés. L'obten- 
tion de l'étanchéité étant délicate, nous avons réalisé un dispositif 
permettant le changement de la cuve sans démonter les fenêtres. Ce 
“dispositif a été réalisé par l'emploi d’un double bouchon. La figure 4 

donne le schéma de ce montage. 


r 


… b)Cuves. — Les cuves dont nous disposions étaient faites pour 
l'étude du gaz et du liquide. Les 
cuves pour l'étude du gaz étaient 
sans ou avec dispositif chauffant. 

Les cuves sans dispositifchauffant 
“ont été faites en argent, en platine 
ouen acier inoxydable. Elles étaient 
“constituées par un tube de 12 mm. 
de diamètre intérieur, muni d’un 
autre tube brasé sur ses côtés 
pour l'arrivée du gaz, et d'une 
collerette à chaque extrémité pour 
V'application de la fenêtre (fig. 3). Nous disposions d’une série 
-de cuves de 5 mm., 50 cm., 100 cm. (en argent), 1 Cm., 5 cm. (en 
platine ou en cuivre chemisé de platine) et de 225 cm (en acier inox y- 
 dable). 

Pour l'étude de l’absorption du gaz fluorhydrique en fonction de la 
température, les cuves étaient chautffées soit à l'intérieur d’un four 
électrique soit en faisant un enroulement direct sur leur partie externe. 
_ Pour les expériences faites dans le vide, la cuve étant placée à l’inté- 
rieur de l'appareil dispersif, le chauffage s’effectuait par enroulement 
direct sur la cuve; des feuilles minces de mica assuraient l'isolement 
des spires. Pour l’'homogénéité de la température, l'extérieur de la 
cuve était protégé par une feuille d'aluminium mince entourant 
l’enroulement chauffant et formant écran. 

Signalons enfin que pour l'étude de l'effet de la température sur 
l'acide fluorhydrique gazeux, nous avons réalisé deux autres cuves 
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dans lesquelles tout élément susceptible de produire des impuretés! 
(comme vernis, brasure, etc...) était éliminé. L’une de ces cuves a été 
employée jusqu'à 163v C. Cette cuve dont la figure À montre le schémas 


est tournée d’un seul bloc en acier inoxydable. Le tube d’arrivée du! 


gaz est vissé sur la cuve, les fenêtres sont serrées contre la cuve aus 
moyen des bouchons filetés déjà décrits. L’étanchéité du collage des, 
fenêtres et celle du .-branchement du tube d'arrivée du gaz étaent 
assurées par des joints en téflon. 
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L'autre cuve, qui était destinée aux températures plus élevées, es î 
formée comme la première d’un seul bloc d'acier inoxydable tournés 
et placé à l'intérieur d’un cylindre en tôle, suivant son axe (fig. 5). 
Le gaz fluorhydrique peut arriver et sortir par deux tubes également 
en acier qui se vissent sur la cuve, puisqu'on n’a pas voulu intro 
duire de corps étranger en contact avec l'acide ; les jonctions inté= 
rieures sont assurées par simple vissage, sans emploi de joints. Pour 
éliminer le plus possible les fuites, les extrémités des tubes d’entré À 
et de sortie sont coniques et se serrent contre la paroi du cylindre 
Les parties supérieures de ces tubes où se branchent les tubes de 
canalisation consistent en l’ajustage d'une série de raccordement 
coniques, dispositif qui permet d’avoir une étanchéité suffisante. De 
plus, étant donné que ces parties ne sont pas très chaudes, vu la 
mauvaise conductibilité de l'acier, on peut toujours utiliser des joint 
coniques en téflon. Les fenêtres en corindon sont simplement appli- 
quées au moyen de deux écrous, aux deux extrémités de la cuve. 

Le cylindre extérieur est terminé par deux extrémités filetées sui 
lesquelles se fixent deux fenêtres de fluorine. Un jeu de filetages e 
l'emploi des joints soit en téflon soit en matière métalloplastiqu 
assurent l'étanchéité de l'appareil. Une circulation d'hydrogène, 
une pression un peu supérieure à la pression de l'acide, assure l’étan- 
chéité de la cuve et empêche toute attaque de la fluorine par l'acide 
L'arrivée et la sortie de l'hydrogène se font par deux tubes assez 0 
brasés sur la partie externe de la chemise. C'est par un de ces tubes. 
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… que passent le fil destiné à alimenter l’enroulement ainsi que les fils 


du couple thermoélectrique brasés sur la partie externe de la cuve 
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Fig: 5. 


_ Cuves pour l'acide liquéfié. — Nous avons réalisé trois cuves pour 
pi étude de l’acide fluorhydrique liquéfié. Elles sont de 1,5 et 10 mm. 
. d'épaisseur. La cuve de 5 mm. est en argent, mais les deux autres: 


1 


. sont l’une en platine, l’autre en cuivre chemisé de platine. Ces cuves 
_ sont faites de telle sorte qu’on puisse les employer soit dans l’air, soit 
dans le vide; ci-dessous nous en donnons la description : 

_ 1) Cuve de r mm. — La figure 6 montre le schéma de cette cuve. 
_ Elle est composée d’un cylindre en platine de 4 mm. d'épaisseur (a); 
- dans ce cylindre on dispose les deux fenêtres (de 1, 5 mm. chacune) 
et entre ces fenêtres on interpose une cale de 1 mm. également en pla- 


_tine, ayant la forme d’une rondelle découpée suivant un secteur (b). 
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Ce cylindre est muni d’un tube pour l’arrivée du gaz (c): Ce sepo 
tif peut être serré dans un corps cylindrique fileté intérieuremen : 
L'étanchéité est assurée par deux joints en téflon disposés aux deux | 
extrémités du cylindre en platine. pe | 

Un dispositif spécial est réalisé pour le refroidissement de la cuve. 
Le corps est placé dans une boîte en laiton. Cette boîte est terminée | 
par un tube assez large (23 cm.) en maillechort mince. Pour l’étan- 


| 


chéité on a soudé le cylindre et la boîte ensemble (fig. 7). Quand on 
fait des études dans le vide, on introduit la boîte dans la chambre 
d'absorption du spectrographe, le tube externe est picéiné sur la flas- 
que de la tourelle. On met une substance réfrigérante dans la boîte 
(un mélange d'éther et de neige carbonique ou l'azote liquide) ; de 
cette manière, la cuve est refroidie et l’acide se condense facilement. 
La température est mesurée par un couple thermoélectrique soudé 
sur le corps du cylindre. 

Nous avons aussi utilisé cette cuve et son dispositif réfrigérant dans 
l'air suivant une technique identique. Pour empêcher la formation 
du givre sur les fenêtres par suite de l’abaissement de la température, 
on picéine sur chaque fenêtre un petit tube en verre terminé par une 
collerette, sur laquelle une fenêtre en quartz est fixée. 

2) Cuvede5 mm.— La cuve de5 mm. estune cuveen argent (fig. 8); 
c'est un cylindre de 5 mm. de hauteur et de 22 mm. de diamètre, il 
est percé d’un trou de 12 mm., sur lequel un tube mince, également 
en argent, est brasé. 


Ge cylindre est extérieurement soudé sur un disque en cuivre rouge 
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ui lui-même est brasé à l’intérieur d’une boîte en laiton. Cette boîte 
St munie d’un tube -en maillechort assez large. Un couple thermo- 

‘électrique est brasé sur le dis- À 
que en cuivre. Le procédé de “4 
refroidissement est le même 
que pour la cuve de 1 mm. 
décrit plus haut. 

3) Cuve de romm.— La cuve 
de 10 mm. est une simple cuve 4 
en cuivre chemisée intérieure- 
ment par une feuille mince en 


EN AN 7e 


à 


platine (1/10 mm.). Le tube à 
d'arrivée du gazest également 4 
en platine. { 
L" 
rl 
à: 
* 
‘4 
EE 
à FU 
TL TZ 
Fig: 
D. — Manomètre. 


L'acide fluorhydrique n’agissant sur le mercure, d'après (7), que 
ers 1 000° C, nous avions d'abord choisi pour la mesure des pres- 
ions un manomètre à mercure à variation de résistance électrique. Il 
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était constitué d’un tube en platine de 1: mm. de diamètre intérieur, 
de 1/10 mm. d'épaisseur et de 2 m. de longueur. Ce tube était bran- 
ché sur un autretube en verre. Le niveau du mercure dans le tube en 


platine était déterminé par la variation de la résistance du tube en # 


fonction du niveau du mercure. La méthode était précise et par un 


étalonnage préalable avec des pressions connues, on lisait facilement « 


la pression à 1 mm. près. 

La manipulation de ce manomètre était très délicate. En effet, pour 
donner au tube en platine une résistance mesurable, nous étions 
obligés de le prendre aussi fin et aussi mince que possible (1 mm. de. 
diamètre intérieur, 1/10 mm. d'épaisseur), ce qui rendait le tube 


très fragile et difficile à manier. Pour faciliter l'opération, nous avons # 


remplacé le tube mince en platine par un tube de 6 mm. de diamètre 
intérieur en acier inoxydable. Le niveau du mercure se lisait direc- 
tement sur la deuxième branche du manomètre qui étaiten verre, par 
étalonnage préalable. 

Le mercure utilisé dans le manomètre était filtré, lavé à l’acide 
sulfurique concentré, à l'acide azotique dilué, à l’eau distillée, et. 
enfin il était distillé sous vide (18) (19). 


E. — Robinets. 


La question qui se posait était la suivante : avoir un robinet en 
argent, en platine ou en acier inoxydable étanche au vide sans emploi 
de graisse. 

1) Robinet à membrane d'argent. — Naturellement la première 
idée qui venait à l'esprit était de réaliser un robinet à pointeau, fait 
avec l’un de ces métaux et ayant une membrane en argent. Il était 
souhaitable d’avoir des robinets entièrement en platine, mais à cause 


coûteux, sauf dans les cas exceptionnels où son emploi a été jugé 
indispensable, C’est pour ces raisons que nous avions choisi au début 
de ce travail des robinets en argent (corps et membrane) pensant que 
ce métal est une excellente substance pour l'étude de l’acide fluorhy- 
drique. Le pointeau de ces robinets qui demandait plus de résistance 
avait été fait en platine iridié. 

Comme on le voit sur la figure (9), nos robinets sont essentielle- 
ment composés d’une membrane et d’un corps en argent. Le corpsest 
un cylindre dans lequel peut glisser une tige terminée par un cône en 
platine iridié et soigneusement rodé. Le système est fixé sur un sup- 
port en laiton, au moyen d’une vis on peut monter ou descendre la 
tige sans la faire tourner. 

Dans le mode de construction initiale que nous n'avons pas eu la 
possibilité de modifier, malgré leur apparence simple, ces robinets 


‘de son prix élevé, ce métal a été toujours remplacé par d’autres moins 
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étaient très délicats, leur fabrication demandant beaucoup de précis 
sion et leur manipulation beaucoup de précautions. ce RS 

2) Robinets à membrane de téflon. — À cause des difficultés citées 
plus haut nous avons voulu réaliser des robinets plus pratiques: 
Un de ceux-ci est le robinet à membrane de téflon, analogue à un 
robinet à vide classique. La figure 10 montre le schéma de ce robis 
net que nous avons fait construire en acier inoxydable. Il est consti=, 
tué de deux corps métalliques vissés l'un dans l’autre et séparés pan 
une rondelle en téflon serrée solidement entre eux et assurant l’étan= 
chéité. 

La course dans les robinets dont nous disposions était de l’ordre 
de 1,5 mm, ce qui était largement suffisant pour la circulation du 
gaz, vu le diamètre des orifices d’arrivée et de sortie du gaz (6 mm.). 


F. — Dispositif optique. 


a) Source. — Dans l’ultra-violet moyen et dans la région de Schu-" 
mann, nous avons employé comme source le tube à hydrogène de Cha- 
longe et Lambrey (19, p. 263) et (20). È 

La décharge a été alimentée par un transformateur de 2000 V,. 
4oo W ; une self branchée en série avec le primaire du transforma- 
teur améliorait la stabilité de la lampe. 


b) Lenrizces. — Dans les expériences faites dans l’air, nous avons: 
employé comme optique deux ou trois lentilles suivant le cas, en 
quartz centrées sur l’axe de la source et donnant un faisceau parallèle 
ou convergent. En effet, tant que la cuve n’est remplie qu'avec du gaz 
ou tant que l'épaisseur du liquide contenu dans la cuve n’est pas 
forte, l'erreur introduite par un non-parallélisme du faisceau est. 
négligeable. L'étalonnage des longueurs d'onde était fait par les raies 
d'une étincelle entre électrodes de cuivre. 


C) SPEGTROGRAPHE. — Dans la région de l’ultra-violet moyen, nous 
disposions d’un spectrographe Hilger à prisme de quartz petit format. 

Dans nos expériences, l’image de la source recouvrait complète- 
ment la fente du spectrographe, mais on n’utilisait que la partie cen- 
trale de l'image, en recouvrant les bords par un écran métallique. Le 
temps de pose variait de 5 secondes à 2 minutes. Il était mesuré par 
un. chronomètre marquant le 1/10 de seconde. Les spectres pris 
étaient encadrés parles raies du cuivre. L'ouverture de la fente variait 
de 1/10 à 1/20 de millimètre. 

Pour certaines expériences, nous avons disposé d’un spectrographe 
Hilger, type moyen. Cet appareil ayant plus de dispersion avait natu- 
rellement un prisme plus grand, ce qui rapprochait sa limite de 
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transparence. Avec un bon réglage nous sommes arrivés à descendre 
jusqu’à 2000 A. 
— L'appareil employé pour l’ultra-violet lointain a été monté dans 
notre laboratoire par J. Romand (21). C'est avec cet appareil que nous 
avons effectué nos expériences dans la région de Schumann. C’est un 
Spectrographe à vide à réseau concave de 1 m. de rayon de courbure, 
“aluminium sur verre, utilisé en incidence normale, avec une disper- 
*sion de 18 A/cm. 


-d) SuRFAGES SENSIBLES. — Les plaques employées étaient en géné- 
“ral ou des plaques superfulgur (Guilleminot) ou des plaques Ilford, 
dites plaques Q. 1. Ces dernières sont quatre fois moins sensiblesque 

les superfulgur sensibilisées. La sensibilisation de ces dernières était 
faite par une solution à 2 0/0 de salicylate dans l'alcool méthylique. 


… e) RÉDUGTEURS D'INTENSITÉ. — Les réducteurs d'intensité que nous 
“avons utilisés pour l’étalonnage des spectres sont les réducteurs utili- 
-.sés par Tréhin (22), ce sont des toiles en laiton oxydé à la flamme; 
“leur densité qui est pratiquement la même sur toute la surface avait 
pour les différentes grilles les valeurs: 0,16; 0,38; 0,54; 0,78 et 1. 
Ces densités ont été à nouveau déterminées récemment. 

“ Les grilles sont mises perpendiculairement sur le trajet de la 
“lumière, contre la lentille projetant l'image de la source sur la fente 
“du spectrographe. On prend toujours les précautions nécessaires pour 
“que les phénomènes de diffraction soient négligeables. Dans nos 
“expériences, la densité optique étant toujours inférieure à 1, nous 
“avons pu nous contenter de ces grilles. 

5 f) PHOTOMÉTRIE PHOTOGRAPHIQUE. — Les densités optiques ont été 
| mesurées par la photométrie photographique, dont Tréhin a donné 
“une bibliographie détaillée (22, p. 466). 


BTS 


G. — Les impuretés. 


NT On sait qu'’au-dessous de certaines longueurs d'onde, l'absorption 
des traces d'impuretés est très gênante. Or c'est précisément dans la 
) région des courtes longueurs d'onde que nous avons fait nos mesu- 
“ res; c'est pourquoi, comme nous l'avons signalé au chapitre premier, 


F 9 TS rh . 
-nous avons pris les mesures nécessaires pour éviter l'intervention des 


De 
… traces de corps étrangers. 
ie 


‘4 a) IMPURETÉS DUES À LA PRÉPARATION: — Au premier CALE se 
- avons expliqué les méthodes employées pour la purification e l’acide 
* et la suppression de toutes sortes d'impuretés. Après Es ces pré- 
 cautions les traces d’impuretés dont on pouvait présumer ! existence 


" Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mars-Avril 1954). 16 


Ar 


EE, 


» 


qué l'apparition des bandes d'absorption du gaz sulfureux, signalée 
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étaient les traces des composés fluorés du cuivre, de l'argent et de la 

vapeur d'eau. Les traces d'humidité, malgré les précautions prises, 
nous paraissaient les plus vraisemblables, En effet, les canalisations” 
métalliques, l'impossibilité d'employer des agents déshydratants ets 
surtout le caractère hygroscopique de l'acide fluorbydrique rendait” 


extrêmement difficile l'élimination de l'humidité. Dans les précédents 


chapitres, nous avons expliqué les différentes manières par lesquelles® 
nous avons pu réduire au minimum l'existence de traces d’eau (cris 
tallisation et desséchage du sel, suppression de l'humidité adsorbée: 
par les parois intérieures de l'appareil par chauffage sous vide, pom= 
pages successifs avant le remplissage de la cuve). & 

Après ces opérations nous avons remarqué que la tension de vapeurs 
lue sur le manomètre concordait parfaitement avec celle de la littéra 


# 


ture (3, p. 2182). à 
Les impuretés citées plus haut sont toutes dues à la préparation 
L'expérience nous a montré que malgré la grande activité chimiques 
de l’acide fluorhydrique sur la plupart des substances, une prépara 
tion soignée conduit toujours à des résultats satisfaisants. - 4 
A part l’acide préparé par nous-mêmes, nous avions à notre dispo-* 
sition une bouteille de six livres d'acide fluorhydrique fabriqué par 
& The Harshaw Chemical Co ». L'expérience spectrographique nous 
a montré que cet acide contenait une impureté qui le rendait inutili-s 
sable pour l’étude de l'absorption optique. En effet, en comparant less 
spectres pris avec de l’acide fluorhydrique préparé par nous et l'acide 
Harshaw, on remarque que ce dernier absorbe à la région de courtes 
longueurs d’onde. Cette absorption continue n’est pas due à l’anhy-\ 
dride sulfureux (puisqu'on connaît les bandes d'absorption de l’anhv- 
dride sulfureux) ; elle est peut-être due à l’acide fluosulfonique ou. 
fluosilicique. Signalons de même que la tension de vapeur de cette» 
impureté est très voisine de celle de l'acide fluorhydrique. En effet, 
nous n'avons pas pu arriver à l’éliminer par le pompage. Cette ol 
reté n'existait pas dans l'acide préparé au laboratoire. C’est pourquoi ! 
toutes les mesures ont été faites avec de l’acide préparé par nous-» 
mêmes et l'acide Harshaw a été complètement abaridonné. , 


b) Impurerés DuES Aux paRoIs. — Lorsque nous avons employé 4 

CRC 3 F4 NY Ÿ 2 
canalisations et des cuves en argent ou en cuivre, nous avons ri 
par Kohei-Siga et Plumley (24, 25). Une série de pompage dans le” 
réservoir, faisait disparaître la série la plus faible, mais l’autre série! 
qui était plus forte n'a èté éliminée que par le remplacement des dis-. 
positifs en argent par des appareils en acier inoxydable. AA 

A 7 » # , PAC . { 

En résumé, à la pression atmosphérique et sous une épaisseur de 
227 CM., aucune absorption n’a été observée dans l’ultra-violet 
moyen. 
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H. — Exposé des résultats. 0 


a) BANDE D'ABSORPTION DU GAZ FLUORHYDRIQUE DANS L'ULTRA- VIOLET ï 
os ARS Lun nous l'avons signalé plus haut, l'acide fluorhy- 
rique gazeux n’a été étudié Jusqu à présent que par Kohei-Siga et 
Plumley (24, 25) dans l’ultra-violet proche, et l'étude dans l'ultra-vio- 
. è . . , 2 or ! : 

let lvintain n’a été abordée par aucun expérimentateur. 


+ 
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C'est pourquoi lorsque nous avons mis en évidence la transparence 


du gaz däns tout l’ultra-violet moyen, nous avons poussé nos expé- | 
… riences jusqu'à la région de Schumann. Are CEE 
_ Commeil a été dit plus haut, dans celte région l'analyse a été faite } 10e 


Ÿ avec un spectrographe à réseau concave et lentilles de fluorine per- 


. mettant d'étudier l’absorption jusqu’à 1 300 A, mais à cause de … |. 
… l'absorption de nos fenêtres en corindon, nous étions limités à AS 
» 1520 À environ. la 


|} Les mesures ont été faites par spectrophotométrie photographique; 
» Jes cuves utilisées étaient de 5,50 et 500 mm. de longueur. Il aurait Le 
» été souhaitable d’avoir des cuves plus longues, mais avec l'appareil  : 


l 
D, \pt 
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tel qu’il était, on n’aurait pas pu s’en servir. Nous avons décelé une 
bande d'absorption continue située dans le domaine des courtes lon- 
gueurs d'onde; elle débute à 1 650 À environ. La figure 11 repré- 
sente le coefficient d'absorption normal K; en fonction du nombre 
d'onde, on sait qu'on a : 


Kx% —>; log ® (1 + af) Fo æ est exprimé en centimètres. 

La concordance des résultats obtenus avec les deux cuves de 5 et de 
5o cm., compte tenu de la mauvaise précision due à la petitesse des 
densités optiques mesurées (loujours inférieures à 0,25 et souvent à 
0,1) montre que cette bande ne présente pas de structure discontinue, 
non résolue par le spectrographe (27). Nous n’en possédons qu’une 
très petite partie (2,7.107° <TKx << 3,5.10—*) et la longueur d'onde du 
maximum est certainement beaucoup plus courte. Des purifications 
répétées n’ayant pas amené de modifications dans son aspect, nous 
concluons que cette absorption appartient au spectre de l'acide 


fluorhydrique. 


d) COMPARAISON DES SPECTRES D'ABSORPTION DES HYDRACIDES ANALO- 
ques. — Si on trace tout à fait empiriquement la courbe du nombre 
d'ondes du maximum d’absorption en fonction de la masse molécu- 
laire pour HCI, HBr et HI, on trouve une droite (la précision atteint 
0,5 0/0). Cette façon d’agir n'est guère légitime, car on sait que pour 
l'acide iodhydrique deux transitions interviennent et on prend le maxi- 
mum de la courbe totale. Néanmoins cette droite donne pour l’acide 
fluorhydrique supposé à l’état monomoléculaire FH, pour le maximum 
d'absorption, le nombre d'ondes v—68/4o0o cmt c’est-à-dire ” 
À1= 1 460 À. La même opération effectuée sur les maxima donne une 
courbe très tendue et la valeur du coefficient d’extinction normal 
ainsi extrapolée pour le gaz fluorhydrique dissocié est de l’ordre de 
46,4 (4o pour HCI, 23,5 pour HBr et 7.8 pour HI). Or d'après les 
mesures faites, ce coefficient n’est que de 0,05 à 1 500 À (à la tempé- : 
rature de 1605 C), c'est-à-dire à une distance de 4o À du maximum 
interpolé. Cette diflérence est incomparablement plus faible pour les 
‘autres hydracides ; à quelques milliers de cm—! du maximum le coet- « 
ficient aurait été divisé par 2 (par exemple pour CIH il passe de 4o à M 
22,4) pour un déplacement de 5000 em! à partir du maximum. 
Pour l'explication de cette anomalie deux idées viennent à l’esprit : 

1) La faible absorption observée pour le gaz fluorhydrique est due « 
au fait qu'à la température ordinaire (conformément aux travaux ” 
faits sur la densité de vapeur (27)), l’acide est à l’état presque totale- 
ment associé et que par conséquent il y a très peu de molécules (FH)! 
existant à cette température. 


2) La molécule de l’acide fluorhydrique est différente de celles des 
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autres hydracides et les transitions qui sont à l’origine de son spectre 
ne sont pas de même nature que celles concernant HCI, HBr et HI, 
c'est-à-dire que le maximum d'absorption est nettement plus loin 
dans l’ultra-violet et plus faible que les valeurs extrapolées (malheu- 
reusement à cause de la limitation de transparence de nos fenêtres 
(1500 À environ) nous n'avons pas pu déceler le maximum de 
l'absorption). Ainsi que nous l'avons décrit antérieurement, l’attaque 
énergique du gaz fluorhydrique sur la fluorine et le fluorure de 
… hthium qui sont d’un usage courant dans l'étude de l'absorption des 
courtes longueurs d'onde nous a empêché d'utiliser ces corps comme 
fenêtres. | 
Eu reprenant la première hypothèse, on peut prévoir que l’absorp- 
tion doit augmenter en fonction de la température et elle doit attein- 
dre une valeur limite quand les molécules de l'acide sont complète- 
ment dissociées sous l’effet de la chaleur. 
En effet, d'après les travaux de Simons et Hildebrand (27), l'acide 
… fluorhydrique est complètement dissocié vers 100°, sous une pression 
* voisine de la pression atmosphérique (345 mm. Hg). Or nous dirons 
au chapitre suivant comment cette hypothèse est confirmée en partie, 
tandis que d'autres anomalies sont apparues. 


_._ c) EFFET DE LA TEMPÉRATURE SUR L'ABSORPTION DU GAZ FLUORHYDRI- 
— Que. — Nous avons déjà dit que la cuve destinée à l’étude de « l'effet 
—…._ de La température sur l'absorption de l'acide fluorhydrique » était 
… faite d'un seul bloc en acier inoxydable. Elle était soigneusement 
… nettoyée et étuvée à 4oo° sous vide. Toutes les jonctions étaient faites 
» par des filetages et de cette manière le brasage était complètement 
… évité et l’acide n'était en contact qu'avec l’acier inoxydable, le corin- 
don et le téflon. Notons enfin que le téflon à son tour avait été parfai- 
tement nettoyé et lavé plusieurs fois dans l’acide fluorhydrique com- 
: mercial et éluvé à 200° sous vide. Les précautions ainsi prises nous 
ont assuré la pureté du gaz à étudier. De plus, nous n’avions Jamais 
négligé les pompages successifs du gaz avant la prise de spectre. 
Dans cette expérience toutes les parties de l'appareil (cuve, canahsa- 
tions, robinets) avaient été faites en acier inoxydable. 

Nous avons d’abord constaté qu'avec ce dispositif, le système de 
bandes de Kohei-Siga et Plumley disparaît et, comme dans nos con- 
» ditions expérimentales, il n’y a pas d’autres bandes jusqu'à 1 650 À, 
» les essais sur l'effet de température ont été faits dans la région de 
* Schumann. A cause de la faible longueur de la cuve imposée par le 
montage, nous avions toujours utilisé la pression maximum (environ 
… 460 Torr), car l'absorption est peu intense. Avant d'exposer les résul- 
…_ tats obtenus, nous jugeons utile de donner un aperçu rapide des 

mesures prises pour s'assurer de la pureté du gaz. 

Le vide étant fait au moyen d’un piège à charbon et par l'intermé- 


s 
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| | 
diaire d'une canalisation de 6 mm. la cuve, même chauffée à 1690,. 1 
restait transparente. D'autre part, nous avons rem pli la cuve avec de: ©! 
l’acide (température de la cuve 119°), nous avons pris un spectre, 
ensuite nous avons laissé tout en état pendant 15 minutes, et avons 
refait un autre spectre avec le même acide. Le spectre est absolument 
inchangé (pression 500 Torr). Dans la même expérience, nous avons 
rempli la cuve (à 1159 C) avec de l’acide fluorhydrique, et avons 
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chauffé à 1650 et laissé refroidir à 1150, les deux spectres pris à 1 150 €. 
(avant et après le chauffage de l'acide à 1650) sont identiques. Bref, 
sur une série d'une dizaine de plaques, les différences des spectres 13 
pris dans les mêmes conditions, sont extrêmement faibles d'éC 
à-dire à la précision de l’expérience la reproductibilité est très bonnes. 
. La figure 12 représente les courbes d'absorption du gaz fluorhy= 
drique porté à 1605, 53°, 1000 et 1050 C. Sur les. courbes on a porté. 
en abscisses le nombre d’ondes et en ordonnées le logarithme du 

(à 


coefficient d'extinction moléculaire : - 34 
d M *. 
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_d étant la densité optique, /, la longueur de tranche absorbante 
"(9,80 cm.), M, la masse moléculaire normale (44 20) et M;, la masse 
moléculaire apparente dans les conditions de l'expérience. Cette 
: dernière s'obtient pour 1605 C et 35° C à partir des mesures de den- 
_sité (27) et (28) et pour 1000 C et 1650 C par application des formules 
(classiques de dilatation et compression qui constituent une approxi- 
. “mation suffisante dans ce cas. On voit que l'absorption croît avec la 
Mtempérature d'abord rapidement (de 16°5 C à 35° C) et ensuite plus 
péntement. Les courbes C et D présentent un maximum pour 


! environ (= 1 612 À). 
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M DEUXIÈME PARTIE 


Ne: ESSAIS SUR LE SPECTRE RAMAN 
DE L’ACIDE FLUORHYDRIQUE LIQUÉFIÉ 


…_ Etant donné que les études faites jusqu'ici n’ont donné aucun 
“résultat positif sur le spectre Raman de l’acide fluorhydrique, nous 
avons voulu utiliser nos techniques pour essayer de déterminer ce 


2 .s pectre. 


É< A. — Dispositif expérimental. 
‘a 
4 a) Oerique. — Nous disposions d’un spectrographe « Cojan » à 


- deux prismes de flint (hauteur 8 cm.) ouvert à f/5 dontla dispersion 
était de 20 À/mm. à 4 358 À et de 45 À/mm. à 5 350 À. Un condenseur 
“ouvert à //1 formait l’image de la source au centre de la cuve. 


‘4 b) Source. — La source de lumière était un arc au mercure « Gal- 


‘consommant 300 W sous 75 V. 


| nance du mercure (2 987 À). En effet, comme il sera dit prochaine- 
ment, dans les expériences faites nous avons toujours remarqué la 
‘présence d’une fluorescence assez gênante dans la région visible. Or 
à acceptant la valeur de la fréquence propre du gaz (déterminée par 
 Pétude du spectre infra-rouge : 4 142 cm") valable pour le liquide, 
J la raie, ou le centre de la bande Raman, ainsi calculée devrait se 


| trouver vers 5315 À, 4.856 À ou 4 300 À, suivant qu'on excitait avec. 


4358 À, 4 047 À ou 3 650 À. On remarque que la raie ou la bande 


Dee 


lois » modèle moyen « en bout », fonctionnant en courant continu et : 


Nous avons pensé utile d”’ exciter la substance avec la raie de réso-. 
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mire 


Raman obtenues par les raies d’excitation usuelles seront toutes 
situées dans la région visible partiellement recouverte par la fluores- 
cence. Mais la technique d’excitation par la raie de résonance posant 
des problèmes assez difficiles, nous nous sommes contentés d’exciter… 


avec les raies citées plus haut, en comparant les résultats obtenus" 
par différentes raies excitatrices. ; 


1€ 


t > 
/ y + 


2 


t, 

c) Fivrres. — Nous avons utilisé simultanément : le filtre à baser 
de sulfite de sodium (29) ou le filtre de Sannié (30) pour la raies 
4 358 À ; et celui à base d'iode (29) pour la raie 4 047 À. | 
Dans le cas où l’arc n’était pas poussé à son régime normal, ont 


diminuait la concentration des solutions pour économiser le temps 
de pose. : 
Le filtre pour la raie 3 650 A était une plaque de verre de Wood, de 


2,5 mm. d'épaisseur. Le maximum de transmission de ce verre sé 
trouve à 3650 À (plus de 70 0/0). Il est pratiquement opaque entres 
4000 À et 6500 À (résultat des mesures faites par Gallois). ; 

La transparence du condenseur, ainsi que celle du verre de Wood 
utilisé pour la raie 3 650 À a été mesurée à l’aide d’une cellule photo-# 
électrique. Elle est de 0,476 pour le condenseur et 0,38 pour le verre 
de Wood. à, 

d) Cuve. — En raison de l'attaque de l'acide fluorhydrique sur 13 
verre et le quartz, nous avons été obligés de réaliser une cuve métal-" 
lique spéciale, dont la forme diffère de la forme classique (fig. 4 


“côté noirci 


1 
0 : 
| 


Lumière 


côté argenté incidente 


Lumière rdiffisde 
Fig. 13. 


| 


e) PLAQUES. — Suivant la raie excitatrice choisie et la région d’où: 
l'on soupçonnait l’existence d’un effet Raman, nous avons utilisé des ! 
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plaques superfulgur Guilleminot, spéciales pour l'effet Raman, 
pour les raies excitatrices 3 650 A et 4 047 A ; et des plaques panchro- 
matiques Gevaert ou altichrome Lumière pour la raie 4 358 À. 
a! ON CR RE : 

Cette dernière a une sensibilité maximum dans le vert. 


f) REPÉRAGE DES LONGUEURS D'ONDE. — Le spectrographe a été éta- 
lonné au moyen de l’arc au fer. 


g) RÉGLAGE. — Le réglage du montage a été fait par le procédé de 
retour inverse. 


h) PRÉPARATION ET PURETÉ DU GAz. — Toutes nos expériences ont 
été faites par l’acide préparé au laboratoire par les procédés décrits 
au début de ce mémoire. 


B. — Résultats expérimentaux. 


… Nos résultats confirment les données antérieures (31, 32). 
Sur tous nos spectres nous observons une bande continue, intense: 
“et large entre le bleu et le vert. Cette bande est due à la fluorescence, 
“car son emplacement ne dépend pas de la radiation excitatrice 
(4 358 À, 4 047 À, 3050 À) : elle semble être la plus forte avec 4 047 À. 
- Son maximum est vers {700 À. Ilest difficile de savoir à quoi il faut 
attribuer cette fluorescence. IL est certain que nos expériences ont 
“été faites dans des conditions nettement différentes de celles de 
-Woodword et Tyrrell (32) (acide anhydre à environ 5o mol./litre, au 
“lieu des solutions aqueuses à 4o o/o, soit 23 mol./litre environ, 
“absence totale de paraffine ou d’huile); pourtant nous retrouvons la 
“même bande ; dans nos expériences la paraffine ne peut être incrimi- 
née; par contre, nous avons vérifié que le téflon est légèrement 
fluorescent, mais il est très improbable qu'il réagisse avec l'acide. 
Notre acide a été préparé dans les mêmes conditions que pour les 
essais faits dans l’ultra-violet, où il s’est montré très transparent. Il 
est donc probable qu'il était bien pur. Cependant, on sait que des 
traces d’une substance suffisent à provoquer la fluorescence et comme 
® nous n'avons pas cherché jusqu'ici à faire des purifications successi- 
- ves et suivre en même temps l’inténsité de la fluorescence, nous ne 
. pouvons pas affirmer avec certitude que la bande de fluorescence 
| observée est due à l'acide fluorhydrique même, mais cela est assez 
_ probable. On a signalé également la fluorescence de HBr ; toutefois 
- pour l'acide chlorhydrique liquide et anhydre à son point d’ébulli- 
tion normal, malgré une excitation très intense, Vodar n’a pas 
observé de fluorescence notable (33). ï 
En dehors de la bande de fluorescence, comme les auteurs précé- 
: dents, nous ne trouvons pas de fréquences Raman bien caractérisées. 


\ 
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4 Cependant avec l'excitation par la raie 3 650 À, il nous était possies 
| d'observer commodément les fréquences comprises entre 3910 A et $ 
4 4oo À (soit 2 850 cm) qui sont en dehors de la région de fuors 1 

: cence. En outre, avec l’excitation par 4 358 À, les fortes fréquences 
de 5 500 À (soit 4 760 cm") étaient également accessibles. Toutefois, % 
avec excitation par 3 650 À sur l'enregistrement du spectre le mons 

posé (72 heures), où le fond de fluorescence est FRERES false : 

on distingue un palier très net (Hg. 14) à 4380 À environ (soit 

4560 cm1). Mais le spectre le plus posé (140 heures) ne permet pas. 


Excitation : 3650 À 


“a Fig. 14. à 
; F 
de déceler ce palier ; il est possible que dans ce cas, la faible bande * 
HT à 4560 cm! soit invisible à cause du fond de fluorescence qui est à 
+, | très intense: dans cette hypothèse, ce palier doit être attribué à ei 
5 fréquence Raman, car il n’existe sur aucun des autres enregistre- . 
ER ments du fond continu excité par 4 358 À ou 4 o47 À (la figure \15 °4 
5 | représente l'enregistrement du spectre excité par la raie 4 o47 À, dans 
Ne - lequel la radiation 3 650 À est éli $ 
19 l’aldéhyde salicylique). Enfin, £ 
bande large dans la région vert | 
et pris sur plaques panchromati |: 
n'avaient pas été utilisées pour | 
- dire l'origine de cette bande qu 
_ / ! à une seconde région de fluores 
+, de la plaque. 


nous avons observé également, une. 
e avec les spectres excités par 4 358 À. 
ques. Comme des plaques de ce type 


2 


d’autres excitations, il est difficile de 


i est très nette. Elle peut être attribuée 7% 
cence ou à une région moins sensible 4 


d 


minée par l’utilisation du filtre +4 
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n résumé, les résultats ci-dessus ne permettent pas une conclu- 
)n sûre mais laissent supposer l'existence d’une bande Raman très | Ye 
à # 
rge. La grande largeur de cette bande serait à opposer à celle beau- | 4 ns 
up plus faible de CIH liquide et à rapprocher des largeurs très ; (ie 
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Fig. 15. 


TROISIÈME PARTIE 


ABSORPTION DE L'ACIDE FLUORHYDRIQUE 
É DANS L'INFRA-ROUGE 
Si) 
L L'étude du spectre Raman de l'acide fluorhydrique liquéfié nous a Reno 
conduit à effectuer quelques essais sur l'absorption du gaz fluorhy- 
drique liquéfié dans l'infra-rouge. En effet, l'effet Raman n'a pas 
donné un résultat permettant de déduire une structure moléculaire 
précise, ainsi qu’une fréquence déterminée des molécules à l’état 
liquide. | 
A. — Dispositif expérimental. 


__ Le spectromètre utilisé était un appareil enregistreur Perkin- Ha: 
14 
: 


Elmer, modèle 12 C. 
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B. — Résultats expérimentaux. 


L'étude de l'absorption de l’acide fluorhydrique gazeux ou liquide: 
a été faite entre 13 4oo cm! (0,74 y) et 2 200 em! (4,54 we). 


a) Acine œazeux. — Nous avons d’abord enregistré l’absorption de 
l'acide gazeux sous la pression atmosphérique; on sait que cette 
étude avait été faite par plusieurs auteurs : Îmes (34), Scheafer et 
Thomas (35), Salant et Kirkpatrick (36), Buswell et ses -collaz 
borateurs (37), etc. 

10 Bande non perturbée : nos résultats confirment ces travaux: 


La figure 16 montre les variations du coefficient d’extinction de 


l'acide gazeux à 20° et à la pression atmosphérique. Sur cette courbe; 
en raison de la faiblesse des épaisseurs employées (33,7 et 1 mm.), les 
valeurs calculées pour le coefficient d'extinction ne sont qu'approxi= 
matives. En effet, sur l'appareil tel qu il est, on ne peut monter que 
des cuves ayant une longueur maximum de 12 cm. Notons toutefois 
que les expérimentateurs déjà cités ne signalent rien sur la valeur 
absolue du coefficient d'extinction. 

Le tableau ci-dessous montre l’accord satisfaisant entre nos résul- 
tats sur la résolution de la bande fondamentale et ceux trouvés par 
Buswell et ses collaborateurs (37). d 


v(em1} 


D'après 
Buswell . 3787 3 834 3 879 3 921 4003 4040 4076 4 110 4 144 4 173 


D’après nos 
mesures . 3770 3 829 3877 399 4o10 4o48 4o84 4115 4144 4 168 


Nos mesures ont été faites avec la vitesse 4 de l'appareil pour 
laquelle la dispersion est d'environ 4 em—!/mm. sur l'enregistrement 
dans la région étudiée. 

20 Bande d'association : nous avons de même retrouvé les bandes 
dont les sommets se trouvent à 2,95 u et 2,87 y et qui sont attribuées 
aux molecules associées. 

Dans nos mesures la première qui se manifeste vers 2.96 & est 
composée de deux maxima et la deuxième montre une structure vers 


2,8 1 (fig. 16). 


b) Ace LiQuÉrIé. — Pour l'acide liquéfié, nous avons fait quatre 
mesures sous 33,7 mm., 1 mm., 1/10 mm. et 3/100 mm. d'épaisseur. 
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L'acide, sous l'épaisseur de 33,7 mm., était opaque à partir de 
10 600 cm! (0,943 x), ce qui rendait toutes les mesures impossibles. 
“La cuve de 1 mm. d'épaisseur nous à révélé l'apparition d’une bande 
“forte vers 9 950 em", soit 1,005 Letun palier à 5 220 cm", soit 1,919 1. 


3372 cm(2965) 


«v(em) 


(eh) 
. 2000 2500 3000 3500 000 U500 5000 
Fig. 1 6. 


. Sous 1/10 de millimètre d'épaisseur, nous avons remarqué une autre 
+ bande forte vers 4 152 emr!, soit 2,408 :, qui montrait une structure 
“ semblable à celle de l’acide à l'état gazeux non associé. Enfin, c'est 
. avec une épaisseur de 3/100 de millimètre que nous avons pu trouver 
… ]à bande fondamentale dont le centre se trouve Vers 3 070 cm", soit 


| 3,257 y. Nous avons poussé l'étude jusqu'à la limite de nos possibili- 


ANAL TOUT APCE X f 
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tés (2200 cm‘), mais aucune autre bande ni aucun palier n’ont « 
trouvés. La figure 17 représente l'absorption de l’acide liquéfié dar 
toute la région étudiée. 


ia # 
Le, 
ni LS 
Al DeLNI Absorption de l'acide 
li tt Eh fluorhydrique liquéfié 
: BE entre 10600 cm ! (0,934 4) 
Se et 2600 cm! (3,844 p ) Se 
£ ÈZ 
SD 
Or e 


4020 cm > 2,487 


> 4125 cm > 2,424 pi 


> 9950 ci !->1,005 we 


01 


+ 5220cm 19154 


MS 001 


0001 


DIN GSS MEPE 2 1666 1428 ],250 211 1 0,309 
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2000 3000 4000 5000 6000 7000 6000 9000 10000 NO0Û 
v(em-!) 


Fie+ge 
QUATRIÈME PARTIE 
ESSAI D'INTERPRÉTATION THÉORIQUE 


A. — Absorption ultra-violette. 


a) CouRBES D'ÉNERGIE POTENTIELLE, — La courbe d'énergie 

y Je » dr j 4 ! ? « ; n , 
tielle de l’état de base a été tracée d'après la formule de Morse (3 
(Big. 18). Les valeurs des constantes vibrationnelles (la fréquence « 


E 
oc 
*: 


Tree PRE 1) TAN LÉ * n 
PES \ ae 
Ch . l / f 
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À 


| 

ibration w, et Le facteur d'anharmonicité ,) sont les valeurs trouvées 
Kirkpatrick et Salant (38). Elles ont pour valeur : CM PI NT 

mew. 85 cm. Notons que les valeurs calculées pour ces constantes + 

ont différentes d'un auteur à l’autre; les premières valeurs données 


Je RS 

a |9 

CA 1) Morse | 
\ 2) Reflexion SIM 

15 se KE a , Morse ’ 


" b Réflexion 


Fig. 18. 


jandonner. En effet elle donne pour l'énergie de dissociation le 
mbre de 79 480,8 em—! soit 9,85 ev, quantité qui est beaucoup 
op grande par rapport au nombre 6,1 Eev trouve par Gajnel (io DER 
test voisin deceluicalculé par nous-mêmes (6,o7ev soit50216 cm D) A 
us ÿ reviendrons prochainement. se, “JTE 
Ces valeurs donnent pour la courbe d'énergie potentielle de l’état % 
de base la formule: 


4 


Ou s DOI e Tel 
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Dans cette formule, pour la distance d'équilibre r., nous avons 


choisi la valeur la plus récente, c'est-à-dire 0,89 À (41, p. 56). Sur la 


même figure (18) nous avons aussi tracé la courbe d'énergie poten- 
tielle de l'état excité, d'après la formule du type Kratzer par la 
méthode de la réflexion. Cette courbe a pour équation : 


Ne 381845 
PTT (0,89 — 381 4047304 875) 


Notons bien que les parties pointillées n’ont aucune réalité physi-" 


que; elles sont simplement la représentation géométrique des 
formules de l'énergie potentielle de l’état de base et de l’état excité. 


b) CouRBE D’ABSORPTION DE L’ACIDE FLUORHYDRIQUE GAZEUX. — La 


figure 19 représente la courbe expérimentale de l'absorption du gaz 


fluorhydrique à 165°. Nous avons appliqué à cette courbe la méthode 


e valeurs expérimentales 


o Valeurs calculées d 


L0g y € 


0,2 


—1 


50 54 58 62 66 


Fig. 19. 
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“4 de la réflexion (21, p. 4g) qui nous a donné les points marqués d’un 
cercle. La courbe théorique a pour formule : 

EN 
log —— 1 687,27 — 306 log(v— 15461) — 


y 


57 029,04 
V9 — 15 461 


L'accord satisfaisant entre la courbe théorique et expérimentale 
nous incite à penser qu’à 165° le nombre de molécules qui se trouvent 
au niveau v — 1 est très faible, en effet on sait que les calculs précé- 
” dents s'appliquent uniquement pour les transitions à partir du 

“niveau vu — 0 (!). 


Le tableau I montre les valeurs calculées et mesurées de log pour 


certains nombres d'ondes. Le tableau II présente les principaux para- 
mètres utilisés dans le calcul, ainsi que les valeurs correspondant 
… aux acides analogues. 


TABLEAU Î| 


61 500 5/4 600 63 000 59 000 57 000 55 000 53 000 65 000 67 000 50 000 
Los cal. . 6,57 7.67 6,53 6,46 6,21 7,78 7,14 6,39 6,15 9,69 
Log mes. . 6,57 7,67 6,52 6,47 6,19 7,76 — — — — 


TaBLeau Il 


XH P q C De m l 
FH L 3 38 185 17 506 1 687 5o 216 306 336 
SEIUS SPP 61 305 20 232 637,2 42 000? 115,5 100,92 
BH 71 289 10 325 645,4 39 000? 116,8 94,8 

Faro 10 695 615,9 
RES f 60 553 11 895 6238 } 33 000 115,6 88,2 


Les valeurs de p et q déterminent la forme de la courbe d'énergie 
… potentielle de l’état excité. D’après le tableau 11, on voit que les 
. valeurs numériques des différentes constantes s’écartent nettement de 
celles des autres hydracides ; cela montre une fois de plus que cet 

acide, malgré ses apparences, n’est pas comme les autres hydracides : 


- HCI, HBretHl. 


C) HYPOTHÈSE SUR L'EFFET DE LA TEMPÉRATURE SUR L’ABSORPTION DE 
| L'ACIDE FLUORHYDRIQUE GAZEUx. — En examinant les courbes de la 
» figure 12 nous remarquons que l'effet de la température présente 
“ quelques anomalies avec d'autres hydracides analogues. | 

 On.voit sur ces courbes que l'absorption croît avec la température 


s . [3 , A 

(1) Dans le prochain paragraphe, nous expliquerons la raison d’après 
laquelle la courbe théorique a été comparée à la courbe expérimentale 
tracée à la température la plus élevée de l'expérience. 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mars-Avril 1954). 17 


_pératures. Elles ne seraient compréhensibles que si l’on attribuait 


ton de l'absorption à partir de 1000 à la dissociation partielle des 


: : 4 2 Gr | 
FEUX ï , Er six CR | 
(l # 
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plus rapidement (entre 16°5 et 35°C) et plus lentement entre 100° et" 
165° C. Or, en dessinant la courbe de variation du poids moléculaires 
du gaz fluorhydrique en fonction de la température d’après les données : 
de Simons (27) (fig. 20), nous remarquons que cette courbe suit 4 
moins approximativement les mêmes variations que l’absorption,# 
c’est-à-dire qu’elle aussi varie plus rapidement pour les faibles tem- 

pératures que pour les températures relativement élevées. Si on“ 
suppose, avec le même auteur, que l’acide gazeux, à la température 
ordinaire, est formé d’un mélange simple de (FH)! et de (FH)}", dans 

lequel nr — 6, et que le nombre de molécules associées et simples” 


M 


120 


100 


80 


60 


40 


220 240 260 280 300 320 340 °K 


varie avec la température sous une pression déterminée, nous pou-" 
vous dire que l'augmentation de l’absorption est due à l'augmenta- 
tion du nombre de molécules (FH)! c’est-à-dire que l'absorption 
continue à partir de 100 est due à l'acide dissocié. 4 

Toutefois, dans cette hypothèse les variations de l'absorption » 


la fréquence vibratoire (4 141 em—!—) (qui interdit un effet de la 
température sur (FH)!) et la dissociation complète de l’acide à ces nt | 


cette absorption à une molécule FH perturbée par l’action des molé-" 


où la densité reste normale. l 

On peut aussi faire l'hypothèse avec Evans et Glockler (42) qu'à - 
n'importe quelle température et pression, il reste toujours une quan- » 
tité d'acide polymérisé dont le degré d’association est variable sui- 
vant les conditions de l'expérience ; de même attribuer l’augmenta- 


au-dessus de 100° Gsont inexplicables, étant donné la valeur élevée ns 
cules voisines, Cette perturbation subsistant même aux températures 
À 


x 


4 
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_ molécules associées et par conséquent à l'augmentation du nombre 
de molécules simples FH. 

Energie de dissociation. — On sait que l'énergie de dissociation 
d’une molécule diatomique est définie ordinairement comme le mini- 
mum d'énergie nécessaire pour séparer les deux atomes (à l'état 
stable) d’une molécule non excitée. Si l'énergie potentielle U d’une 
molécule, dans un état électronique donné, est exprimée comme une 
fonction de la distance r des deux noyaux, l'énergie de dissociation ‘! 
sera définie par l'expression : 


ÿ 
L 
Lg 
4 
D 


* 


+ 


1 = Wie F3 U.. 


dans laquelle 7, est la distance d'équilibre des noyaux. 

Mais l'énergie de dissociation réelle D étant inférieure à l'énergie 
théorique exprimée ci-dessus d’une quantité égale à l'énergie du 
* niveau v— 0, on peut écrire : 


D —D,— hc.G(o). 


ds NUS «PT au 


G(o) — w,/2— 04/4 


D=D,— Ac(w,/2 —x0./4) 


> et en utilisant la relation : 


a: 2 
=. £ 


D, = —— (1)(4o, p. 27) 


FA TA Lteoe 


(We — Lewel? 


Brewe 


D=—= 


- D'après les valeurs des constantes vibrationnelles calculées par les 
— transitions 3 < 0,4 + 0 par Kirckpatrick et Salant (39) (xw, — 83, 
 w, —{ 123) on trouve : 


D= 140 Kcal./mol. — 6,07 ev. 


Cette valeur est en accord satisfaisant avec la valeur trouvée par 

“ Gaydon (40) d’après les données thermochimiques : cela veut dire que . 

“ Ja relation (1) est vérifiée avec une bonne approximation dans le cas 

de la molécule considérée. 

Or, on sait d’après Born et Franck (43, 44 et 45) que toutes les 

- molécules diatomiques ioniques, surtout les composés halogénés à 

» l’état de vapeur, possèdent une région d'absorption continue. Ils ont 
‘une limite vers les grandes longueurs d'onde, variable suivant la 
‘substance. Quand une radiation de cette longueur d onde HS 
tombe sur le corps, l’éléctron passe de l’halogène sur le métal ou sur 


240 EBRAHIM SAFARI 


. » LA # 
l'hydrogène ; phénomène qui a pour effet de décomposer la molécule 
en ses deux atomes neutres suivant Ja réaction : 


XH + Av=X + H. 


Une fois que la dissociation a lieu, l’énergie lumineuse est absorbée ” 


d'une manière continue ; car les deux atomes se séparent l’un de 
l’autre avec n'importe quelle énergie cinétique. 

D’après ces théories, on peut avoir une notion sur la valeur de 
l'énergie de dissociation des composés gazeux, en tenant compte de 
leur limite d'absorption vers les grandes longueurs d'onde. Il faut 
signaler que cette hypothèse est assez mal fondée, étant donné que le 
seuil de l’absorption dépend de la précision avec laquelle on mesure 
les coefficients d'absorption. 


Partant de là, et acceptant la valeur de l'énergie de dissociation 


trouvée par Gaydon (6,1 Eo,3 ev) qui s’accorde bien avec la valeur : 


calculée plus haut (6.07 ev), on trouve pour la limite d'absorption la 
valeur de : y— 49 200 + 2 {oo cmt. 

Or, en examinant la courbe d'absorption à 165° (fig. 12) on voit 
qu'elletend asymptotiquement vers la droite — 50000 cm—t.Parcon- 
séquent, on peut peuser que l'absorption présentée par la courbe à 165° 
est bien due aux molécules de l'acide fluorhydrique gazeux, totalement 
ou presque totalement dissociées sous l'effet de la chaleur. De plus, 
on peut facilement remarquer que l'effet de la température entre 100° 
et 105° peut se traduire en multipliant tous les coefficients d’absorp- 
tion par un facteur constant. Les deux courbes à 100° et à 165° sont 
superposables par une translation ; ce qui montre que seul le nombre 
de molécules (FH)' varie en fonction de la température, et que les 
deux courbes d'absorption C et D dans lesquelles l’acide est à l’état 
dissocié sont bien dues aux molécules dissociées. 

D'après tous ces arguments, nous pouvons conclure que même à la 
température où l’acide a été supposé Jusqu'ici complètement dissocié, 
une partie des molécules reste à l'état non dissocié. Le nombre de 
ces molécules diminue à mesure que la température augmente, cette 
question sera éclaircie par l'étude de l'absorption du gaz fluorhydrique 
aux températures plus élevées. De plus, ainsi que nous l'avons vu au 
dernier chapitre, l'application des formules théoriques se rapportant 
à l'absorption de l'acide gazeux porté à 165° donne des résultats satis- 


Fe Cela peut être un autre argument favorable à notre hypo- 
thèse. 


B) Absorption infra-rouge et effet Raman. 


Nous parlerons d’abord de l'acide fluorhydrique à l’état gazeux pour 
lequel nous n'avons que des résultats relatifs à l'infra-rouge. 


a) AGDE GAZEUx. — Nos résultats confirment ceux de Buswell, 
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Maycock et Rodebush (46) et les précisent, étant donné une meilleure 
détermination de l'intensité des bandes observées. 


En outre, certaines données nouvelles permettent de reprendre la 
discussion de l’ensemble du spectre. 

On peut résumer comme suit les conclusions qui découlent de notre 
étude : 

1) La bande vers 4 000 cm! (fig. 16, 21). — Cette bande corres- 
pond bien à la bande fondamentale du gaz fluorhydrique non asso- 
-cié, conformément à toutes les observations antérieures. 
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La structure de rotation, à la précision de nos mesures, concorde, en 
effet, avec celle de Imes (34) ou de Buswell et ses collaborateurs (46) 


(Espacement des raies de rotation de l'ordre de 4o cm‘ dans les 


branches P et R et lä raie P(o) manquante). 
2) La bande principale vers 3320 cm" el la bande secondaire 
vers 3 580 cm! (fig. 16). — L'ensemble de ces bandes conformément 


associée était double ; ils rapprochaient l'écartement des deux maxima 


à interpréter l'existence de la bande double 2,049 u (3675 cm!) et. 
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aux conclusions de Buswell et ses collaborateurs (46) est certainement 
dû aux molécules associées. Il est extrêmement vraisemblable qu'elles 
correspondent à la fréquence fondamentale de vibration de l’atome H 
dans la molécule associée. Cependant, comme on sait que l'ion (FHF}= 
a une fréquence fondamentale beaucoup plus faible (1 450 em=t)(47), 
une étude de l’iufra-rouge plus lointain serait utile pour préciser |'at- 
tribution de cette bande; mais l'intensité que nous avons mesurée 
(e — 50) montre que cette bande est très intense vers 3 320 cmt. En 
effet, des mesures de Ketelaar sur KHF, (48) on peut déduire, en se 
basant sur une densité de 2,37 pour le cristal, soit une concentration! 
molérulaire de 30,5 mole/litre de KHF:, les valeurs suivantes : 


Pour la bande (double) vers 2,67 uw, « # TH 2,8 et pour les bandes 


3 ù 
fondamentales à 1.450 et 1 220 cm, e 4 49 (en rapportant se à 


une liaison F-H comme l’a été fait précédemment et non à l'ion 
(F-H-F)- qui contient deux telles liaisons). L'intensité de la bande 
que nous observons pour l’acide associé correspond bien à celle d’un 
fondamental de KHF, et son attribution paraît donc assez sûre. 
Buswell et ses collaborateurs (46) avaient déjà observé que la bande 


de l’écartement des maxima des branches P et R de la molécule FH 
non associée, qui est du même ordre. Ils considéraient d’ailleurs que 
cela n’est probablement qu'une coïncidence fortuite, et n’en tiraient 
aucune conséquence. D'autre part, Glockler et Evans (49) ont cherché 


2,729 & (3664 cm1) de l'ion (FHF)-, qu'ils croyaient être un fonda- 
mental, comme un dédoublement par « inversion » dû à un double 
minimum d'énergie potentielle. Depuis que Ketelaar a montré que 
cette bande n’est pas un fondamental, l'interprétation ci-dessus est 
devenue inutile pour expliquer le dédoublement qui est celui d’un 
harmonique supérieur. Toutefois, des considérations analogues pour- 
raient être évoquées dans le cas de FH associé en chaîne. Nous 
croyons cependant que l’origine de la bande secondaire à 3 580 cmt 
est autre. En effet : 

1) Cette bande a une intensité beaucoup plus faible, dans notre 
cas(é—200C,p—1 Atm.) que la bande principale vers 3 320 cmt. 
Buswell et ses collaborateurs qui ont opéré dans des conditions où 
l’association est moins complète observent au contraire une intensité 
plus forte pour 3 580 cm1 que pour la bande de plus faible fréquence. 

2) Il existe incontestablement une structure pour la bande vers 
3 580 cmt qui n'avait pas été observée jusqu'ici (fig. 22). Les ban- 
des observées sont espacées d'environ 30 cm : 


ont ; Mais cet espacement 
2 est pas très régulier, les deux intervalles extrêmes correspondant à 
environ 4o cmt 


L ; Mais la précision de nos mesures est insuffisante 
pour tirer une conclusion de ces irrégularités. Les deux observations 
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#4 à : Sp: 
ci-dessus pourraient s'expliquer si l’on admet que dans la région de 


grandes fréquences de la banded’association correspond à la fréquence 
fondamentale de vibration d’une liaison FH susceptible de: tourner 
avec un moment d'inertie faible de l’ordre de celui de la molécule 
isolée FH. L'hypothèse la plus simple est d'admettre que cette partie 


: e ] H—I] 1 tO » 


. , . $ 
nerait autour de l'axe F-H-F. On pourrait également penser quelori- 


… gine de cette partie de la bandeest une liaison FH en bout de chaîne 
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Fig. 22. 


qui aurait une rotation libre autour de l'axe F-H-F voisin, c’est-à-dire 


- par rapport à l’ensemble de la molécule. Dans les deux hypothèses 
ci-dessus, le nombre de liaisons susceptibles de rotation augmente 


quand l'association diminue à partir des conditions d'association 
maximum (c'est-à-dire de nos conditions expérimentales), puisque 


 leschaînes vraisemblablement se raccourcissent et la concentration 


en dimère croît; cela rend donc bien compte de la différence d’inten- 


sité entre les résultats de Buswell, Maycock, Rodebush et les nôtres. 


Une discussion plus détaillée de la structure de cette bande semble 


. . 2 ÿ x Ji 
prématurée à cause de sa faible résolution et le manque de données, 


sur la variation de sa structure en fonction de la température. Toute- 


fois, étant donné que l’espacement de cette structure est du mêine. 
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ordre de grandeur que celui de la bande de FH isolé, il est utile de 
s'assurer que la structure de cette deuxième bande ne sauraits étendre 


res M 


: er 
jusqu’à la région où nous observons la bande « secondaire », d’au- 


tant plus qu’il n’y a pas de discontinuité réelle entre ces deux struc- 


tures (fig. 22), sauf dans la région de montée rapide du coefficient 


d’absortion où se trouvent des bandes atmosphériques. 

Ces bandes parasites rendent difficile de savoir avec certitude 
l’absence ou la présence d’une structure du gaz à étudier dans cette 
région. Ê 


On sait que l'intensité Y d’une raie de rotation d’une molécule « 


diatomique s'exprime approximativement par la relation : 


FC æ r}e ET 


j''etJ' étant les nombres quantiques de rotation pour l’état initialet » 
’état final, E, — AcB"J"(J" + 1), avec B” (pour l’état le plus bas} « 


égale à A/8r°cl, I étant le moment d'inertie. Dans le cas de FH, on a: 
B';#20emt. 

Dans notre cas, la branche considérée est la branche P, la première 
raie P (1)est vers 3 919 cmt sur notre figure 22 ; si la bande appe- 
lée « secondaire » est la continuation dela bande de FHisolée, la raie 
3605 cm! qui serait probablement la raie P (9) ou P (8) d’après le 
dénombrement des raies et d’après sa fréquence, les intensités seraient : 


BST CR Ne 
PB) Ts C0 RE 
P'(9) =C 18687 "7/07 


D'où à 20° C les rapports 3/9, 4 0,002 et %/% 0,008. Or, la raie 


3 605 cm! a une intensité du même ordre que la raie P (1), doncib 


est impossible qu’elle soit due à la molécule FHisolée. 

Si l’on admet les hypothèses qui précèdent, l'intervalle observé 
(8ocm-*) permet de se faire une idée de l’angle de la liaison F-H par 
rapport à l’axe F-H---F. La diffraction électronique donne (50) un 
angle &« — 1409 + 5v; d’autre part, la diffraction des rayons X 
donne (51) pour FH à l’état solide un angle de 134°, confirmant l’ordre 


de grandeur de la valeur trouvée dans le gaz : pour celui-ci on trouve 


en outre que l'atome H se trouve à peu près en ligne droite avec les 
deux atomes F, mais la précision de cette donnée n’est que de 15° seule- 
ment. En supposant la structure F-H---F parfaitement rectiligne 
la valeur de l’espacement ci-dessus, qui conduit à une constante de 
rotation de 15 cm—!, ne saurait s'expliquer que par un angle « pro- 


che de go°, sinon le moment d'inertie serait trop petit et la constante 


de rotation calculée plus grande que la valeur expérimentale; en 
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effet, la distance r,. de F-H dans la molécule associée dvit être de 


l’ordre de 1 A, valeur moyenne trouvée par Bauer et Beach (50); elle 

n'est sûrement pas supérieure à cette valeur en bout de chaîne, c’est- 

à-dire dans la portion qui nous intéresse: le moment d'inertie 

Lss 2 r°...M.H sin? « alors que celui de FHisolé est voisin de ONE 

« avec r — 0,92 A sauf pour sin à # 1, [4 doit être plus petit que Ji. 
et l'intervalle des raies de rotation supérieur à 4o cm1, 

Cette conclusion au sujet de l'angle & est proche de celle déduite 
par Briegleb (52) de la considération de positions d'équilibre dans 
l'hypothèse des interactions purement électrostatiques, toutefois, elle 
semble difficile à concilier avec les conclusions ci-dessous concernant 
la symétrie de la molécule, déduites des spectres infra-rouges et Raman 
du liquide et avec les résultats de la diffraction électronique (50). En 
fait, cette conclusion n'est pas nécessaire si l’on admet que la struc- 
ture F-H---F n’est pas rigoureusement rectiligne, un angle avec 
æ — 140° suffirait pour rendre compte de l'intervalle spectral observé. 

La structure de rotation de la bande « secondaire » comme il a été 

dit ne saurait être analysée en détail; ilest à noter qu’on ne semble 
pas observer une raie zéro d'intensité nulle, bien que le premier inter- 
> valle 3710 cem-—t-3 666 cm! soit nettement supérieur aux autres: 
- mais la distribution des intensités semble difficile à interpréter. Il est 
possible que plusieurs structures se chevauchent, dues à des édifices 
- moléculaires différents (dimère et bout de chaîne par exemple). 
» On peut rapprocher la structure observée de celle de CH,OH trou- 
 vée par Borden et Barker (53) et correspondant à la rotation libre de 
. OH; l'intervalle est de 4o cm-—!, ce qui donne une distance OH'de 
0,92 À (voir 54, p. 498). Ces bandes ont également une structure très 
complexe vraisemblablement due au fait que la rotation n’est pas 
- entièrement libre. Dans l'hypothèse d’une rotation du dimère, on 
. peut également rapprocher nos résultats de ceux trouvés pour les 
. molécules asymétriques, comme H:0 ou HS (54, p. 488 par exem- 
ple); la constante de rotation B(o) pour K — o a la valeur 14,5 cmt 
- donnant un espacement de 29 cmt. En outre, on sait que la distri- 
bution des intensités, dans le cas des molécules asymétriques, peut 
| être très variée et ne pas comporter, en particulier, une branche cen- 
trale intense quand les constantes de rotation sont très différentes. 
dans l’état initial et l’état final. 
_ Le centre et la partie des faibles fréquences de la bande d’associa- 
tion n’ont pas de structure. Il est probable qu’elles correspondent 
suivant l’une ou l’autre des hypothèses ci-dessus: 

soit à des vibrations desatomes H qui ne sont pas en bout dechaîne 
(même dans le cas du dimère); soit simplement à l’ensemble des 
vibrations F-H dans diverses liaisons d’une chaîne pour les polymères 


je: 


en dimère et en monomère dans nos conditio 


ment:1,7 pour le monomère (vers 4 000 € 
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supérieurs au dimère (qui ne peuvent tourner rigidement avec un. 
moment d'inertie faible). L 
L'attribution de la bande « secondaire » au dimère nous semble. 
plus vraisemblable, étant donné que la présence du monomère est 
certaine du fait de la structure de la bande à 4000 cmt. La bande” 
non résolue vers 3 300 cm! serait donc probablement due aux poly= 
mères supérieurs. D'ailleurs la présence de chaînes de longueurs: 
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différentes est en accord avec les études de diffracti 
et avec les calculs énergétiques de Briegleb (52). 

_ Suivant ce qui précède, il est possible en se basant sur les coeffi. 
cients d'absorption mesurés, de se faire une idée sur la concentration 
ns expérimentales, 


Suppos rem i 1 1 
À Pposons, en première approximation, que la valeur du coefficie: 
extinction moléculaire e 


on électronique (5a! 


ées, soit simplement proportionnelle 
à la concentration de l’édifice moléculaire responsable de ces bandes. 


D’après la figure 23, les valeurs moyennes de & sont approximative- 
m-'), 20 pour le dimèr 1 
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2 
(vers 3580 cm") (mais difficiles à préciser par suite de la montée de 
la bande continue), et 50 pour les autres polymères; il en résulte 
immédiatement que la concentration du monomère ne serait que de 
l'ordre de 3 0/0 environ du nombre total des molécules; celle du 
-dimère serait de 2/7 # 30 0/0. 
Dans ces conditions, en supposant par exemple que le polymère 
- supérieur est (FH);, on peut calculer la densité, car on aurait alors : 
70 0/0 de molécules FH sous la forme (FH); ; 30 o/o en (FH, avec 
-ires peu de (FH}. On trouve un facteur d'association moyen (selon 
LBriegleb) de l’ordre de la valeur expérimentale 56/20 (27). Mais cette 
concordance ne constitue pas upe certitude de la présence de (FH. 
car un calcul plus précis demanderait la connaissance des probabili- 
tés des diverses transitions envisagées, que nous avons supposées 
identiques. 


à dr: 
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b) Ace LiQuériÉé. — Dansla région de la fréquence que nousavons 
admise comme fondamentale on observe bien. la bande d'association 
(fig. 17, 22) principale, dont le maximum devient moins aigu; la fré- 

quence du maximum est de ce fait difficile à préciser, si on la prend 
au centre elle se trouve très peu déplacée par rapport à celle du gaz; 
ce fait paraît surprenant au premier abord, étant donné les déplace- 
ments importants dus aux actions intermoléculaires qu’on observe 
dans le cas des corps polaires comme CIH (55), ou H:0, lors du pas- 
“sage vapeur-liquide. Nous verrons plus loin l'explication que l’on 
peut donner. 

La bande « secondaire » n'apparaît pas dans le liquide; toutefois, 
» dans sa structure de rotation, il est possible qu’elle ne peut être dis- 
| tinguée du fond de la bande d’association principale; l’existence du 
. dimère n’est donc pas exclue. 

! La bande du monomère vers { o00 cm! apparaît nettement ; elle 
est très peu déplacée. Ce fait, qui est hors de doute, suggère que le 
centre réel de la bande d'association est également peu déplacé. IL 
s’expliquerait par le fait que la polarité de FH est diminuée par la 
formation des chaînes (50); d’ailleurs Gunther, Holm et Strunz (51} 
‘admettent qu'entre les chaînes FH dans le solide, les forces se rédui- 
“sent aux interactions de Van der Waals. On a pensé qu’une rotation, 
» au moins partielle, serait possible à l'état liquide pour une molécule 
» à si faible moment d'inertie que FH. Toutefois, en solution dans CCI, 
| une telle structure n’a pas pu être décelée (37). La bande que nous 
* abservons dans le liquide ne possède pas non plus une structure de 
- rotation caractérisée ; le fait essentiel est que cette bande est beaucoup 
- plus étroite que celle du gaz considérée dans son ensemble ; cela est 
* certainement dû à la suppression de la rotation, qui dans le cas 
._ de FH, élargit énormément la bande vibratoire; c'est un exemple 
frappant d’un fait observé (voir Herzberg (54), p. 532) par exemple 
sur CH4, où des bandes à l’état liquide sont plus étroites qu'à l'état 
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vapeur. On sait que dans le cas de CIH par exemple (54, 55) dans le 
liquide les branches P et R ne sont pas observables. Il semble bien 
qu'on ne les trouve pas non plus dans le cas de FH à l'état liquide, à 
moins que la branche P ne soit noyée dans la partie montante de la 
bande d’association. | 

Sur la figure 17 on remarque un faible maximum à 4 020 cm=!; 
Si l’on supposait qu'il a une existence réelle, il faudrait admettre 
qu’il est dû à une rotation ou une vibration quantifiée. | 

La considération du coefficient d'extinction moléculaire toujours 
rapporté à 1 molécule FH — 20 par litre, est instructive. En effet, il 
est pratiquement inchangé pour la bande vers 4 o00 cmt. Bien que 
pour apprécier correctement les intensités dans une telle comparaison 


1l faudrait évaluer [ed Pour chaque bande, ce résultat approximatif 


indique, d'une part, que la bande vers 4 000 cm—*, dans le liquide, 
correspond bien au monomère ainsi que nous l'avons supposé 
jusqu'ici et, d'autre part, la fraction molaire du monomère est sensi- 
blement la même dans le liquide et dans la vapeur, dans nos condi* 
tions expérimentales. Cela signifie que la polymérisation est déjà 
complète en phase vapeur à 20° C et à la pression atmosphérique. 
L’intensité de la bande d’association paraît plus faible dans le” 
liquide que dans la vapeur, même si l’on évalue l’aire ; cependant les” 
faibles valeurs de : dans la vapeur sont mal connues, d’autres mesures. 
sont nécessaires. Il se peut que les forces intermoléculaires agissent. 
davantage sur les liaisons plus lâches F--H--F que sur F-H isolé, ce, 
qui pourrait avoir pour effet une variation plus sensible des proba-. 
bilités de transition (et également des fréquences de vibrations, voir” 
ci-dessus). Quoi qu'il en soit la conclusion certaine c'est que l’ordre. 


de grandeur du degré d’association reste inchangé dans le passage 
du gaz au liquide. 


c) Errer Raman. — En ce qui concerne l'effet Raman, la fréquence : 
que nous pensons avoir observée se retrouve dans la bande infra-rougew 
à 4 000 cmt; elle doit donc être attribuée au monomère ; 1l n'est pas. 
étonnant qu'elle soit si faible en effet Raman, d'autant plus que la” 
polarisabilité de la molécule FH fortement ionique (57) doit être par-. 
ticulièrement faible. 4 

Pour discuter l’origine des autres bandes infra-rouges observées, 
admettons la structure de l’acide associé, déjà citée plus haut et qui. 
cadre avec ce qui précède et les travaux antérieurs, c’est-à-dire une 
structure en chaînes de longueurs variables, mais dont l’élément est : 


Fin cp 


à 
H 


avec H à peu près en ligne droite avec les deux atomes F voisins. 


\ 


ÉTUDE SPECTRALE DE L'ACIDE FLUORHYDRIQUE 249 


_ Ilest évident que la discussion complète du spectre de vibration- 
rotation, de tels polymères, devrait teoir compte des diverses vibra- 
“tions fondamentales de l’ensemble de telles chaînes. Mais comme la 
base expérimentale de notre discussion consiste uniquement dans 
l'observation des fréquences fondamentales de la vibration « H » de 
- FH perturbée par l'association, en toute première approximation, les 
- considérations qui suivent ne semblent pas entièrement dépourvues 
. d'intérêt. 
Dans une longue chaîne, à part les liaisons voisines des extrémités, 
Pélément essentiel est peut-être la structure linéaire F-H--F analogue 
à celle de l'ion (FHF)- de KHF?; nous savons que pour l'ion (FHF)- 
on admet une structure symétrique (même si le double minimum 
existe, la barrière de potentiel devant être négligeable) (57, 58). 
Dans le cas del’acidefluorhydrique, il est certain que, dans la chaîne 
d'association, les positions extrêmes, telles que H, ou H;, ne corres- 
“ pondent pas à une structure symétrique (H, : liaison libre peu per- 
. turbée ; H, : structure F-H-F dissymétrique). Toutefois, la question 


D, "Ai — H— ES 
H2 H 
L F/” DE 
à H, 
A 
“est beaucoup plus complexe pour les maillons centraux d’une chaîse 
“longue. Il n'y a pas de raison géométrique contre une structure 
“linéaire et symétrique F-H--F (si l’on néglige la perturbation par 
liaisons adjacentes qui sont coudées). L’analogie avec l'ion (FHF)- 
- semble à peu près justifiée pour un maillon central d’une longue 
4 chaîne ; mais il est évident que cette analogie ne doit pas être poussée 
_trop loin. En particulier, pour le dimère, on devrait considérer la 
- structure complète FHFK. x 
Cependant, les résultats de la diffraction électronique (5o) montrent 
la présence de distance F-H —1 À environ, et de distances F-H-F 
4 égales à 2,55 À ; ceci permet de douter de la position symétrique du 
| proton. On sait que pour (F-H-F) dans KHF?, on connaît seulement 
la distance F-H-F qui est de 2,26 À (50) et que les calculs de Pau- 
.ling (57) font penser que la structure est symétrique, ce qui est en 
Eicc : les é Sri tales récentes (43, 47). Nous 
- accord avec les données expérimentale 
Vexaminerons donc nos résultats dans l'hypothèse de la structure 
, symétrique et dans l'hypothèse contraire. pe , 
- a) Structure F-H-F symétrique. — La fréq uence symétrique "1 es 
. interdite en infra-rouge, mais permise en effet Raman ; c'est une fré- 
_quence « F » essentiellement ; par analogie avec te pent la 
supposer faible; en infra-rouge nous ne pouvions pas ! Observer; en 
Raman, nous ne l'avons pas trouvée, mais elle peut avoir été noyée 


défi, fe 1e 
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dans le fond de fluorescence. La fréquence asymétrique vs (Fréquences 
« H » essentiellement) est activeeniufra-rouge; si, comme nous avonss 
été amenés à le supposer plus haut, la bande 3 32b em! est un fon | 
damental, elle correspond à vs. Il est difficile alors de iris cette 
valeur avec celle admise pour lion (FHF)-: v3=1 h5o cm—!, mais | 
celle-ci paraît bien faible (cf. 47): une étude de FH dans l'infra-rouges 
plus lointain paraît nécessaire ; la fréquence v; dans les chaînes de 
FH devrait même être inférieure à celle de (FHF)-, du fait de l'augs 
mentation de la longueur F-H-F. Quoi qu’il en soit, la bandes 
9 950 cm! doit être l’harmonique 8; (69). L'absence de 2"; 8 ‘explique 
parfaitement dans le cas d’une structure linéaire et symétrique par. 
les règles de sélection (Ever (54, p. 262)) en effet, si pour les 
o) pairs les fonctions d’onde 4’ de l’état final ont un caractère de symé= 
trie différent de-celui du net polaire w ce qui annule Fntés 


LRO grale fuys "dr. La fréquence », de déformation devrait être du même. 


ordre que celle de l'ion (F-H-F}- soit 1 220 cmt, légèrement plus faible. 
A, à cause de l’augmentation de la la longueur de ce liaison ; elle est 
active en IR, mais nous ne pouvons pas en observer le fondent Æ 
par contre, la bande faible à 5 220 em! pourrait être une combinai} 

258 son 2Y3— V2 (avec un coefficient d’anharmonicité négatif pour vs 
Sn (cf. k7)). A propos de l'harmonique à g 950 em-—t, si la idee V3 4 
“" prise au centre de la bande, 3 320 cm", l'anharmonicité est faible; 
5 si, au contraire, on prend là fréquence du maximum 3 080 em, il 


à faut admettre un coefficient d’anharmonicité négatif et très grand, 
: comme on l’a fait (47) pour l'ion (FHF)-. 

Res Le b) Structure F-H-F non symétrique. — Comme précédemment, 
1 4e on doit avoir trois fréquences fondamentales vs, va, v1, mais la vale < 
“SUR élevée de v; — 3 320 cm”! n’est pas étonnante ; , ne dépendant pas 
he. des constantes de forces de valence peut garder le même ordre de 
mit grandeur que pour l'ion (FHF) et l'interprétation de la fréquence 
4 5220 cm‘ n’est pas changée ; la fréquence v, devrait apparaître en 


Raman et en IR, mais elle pet être trop loin pour avoir été observées 
en IR, et trop faible en effet Raman. Le point difficile à expliquer 
CR c’est l absence de la fréquence v; en effét Raman, mais les résultats" 
relatifs à cet effet sont relativement incertains du fait de la fluores-. 
cence. La bande 9 950 em! est toujours 3v3. Mais l’absence de 2v3 D 
saurait être due à des considérations de symétrie. Il faut alors s 'atta- 
1 cher à considérer une liaison F-H et à étudier, comme l’a fait par 

‘4 exemple Mecke pour C-H (54, p. 265) et Timm et Mecke (17), ta re 
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tion du moment polaire en fonction de l'écartement r des novaux 

l'intensité d’un harmonique peut être nulle si la variation du. moment 
polaire est faible au voisinage de la distance 7 qui correspond aux. 
maxima des 4, de l’état supérieur de cet harmonique ; dans notre 
cas, il semble qu’une telle explication soit possible, en effet dans FH 
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” libre (fig. 18) la variation de r le premi ique à 

g L pour le premier harmonique à environ 
# 8000 cm! est de 0,26 À, à partir de la position d'équilibre ; si on 
admet pour F-H- --F— 2,55 À. la distance F-H — x À un déplacement 
» de 0.26 correspondrait au milieu de la distance F-H pour lequel le 
» moment polaire est nul ; cette valeur du déplacement n’est pas invrai- 
É semblable car le niveau 0; — 2 est plus bas dans le cas de 2w, mais 
… la courbe d'énergie potentielle doit être plus plate. 


En résumé, une étude plus complète serait nécessaire pour pouvoir 
+ faire un choix entre les deux hypothèses ci-dessus. Toutefois, devant 
… l'incertitude des résultats de l'effet Raman, nous pensons que la 
structure non symétrique est plus probable. 

Cette conclusion n’a d’ailleurs qu'une valeur limitée, du fait de 
l'hypothèse initiale (considération de l'élément FHF seulement) et 
devrait être confirmée, quand les résultats expérimentaux seront plus 


complets, par une analyse précise des modes de vibrations des chai- 
nes associées. 


uen sich lon 


ERTT 


LI 


CONCLUSION 


Les principales conclusions découlant de notre travail sont : 


pc pe D 


d'absorption très différent de celui des autres hydracides, ce qui 
- montre la différence de nature de sa liaison. 
: 2° Le spectre ultra-violet du gaz présente un effet de température, 
» explicable qualitativement par une variation de l'association. 

3° Le niveau électronique excité de la molécule non associée a été 
déterminé par la méthode de la réflexion (à partir du spectre corres- 
pondant à une température suffisamment élevée pour que la polymé- 
_risation soit faible), l'énergie de dissociation calculée concorde avec 
. les valeurs admises jusqu'ici. 
_ 4° L'effet Raman de FH liquide donne une fréquence faible, dont 
l'existence n’est pas absolument sûre, mais qui concorde avec la fré- 
_quence infra-rouge {000 cm‘ que nous trouvons dans FH gaz et 
. liquide. Cette fréquence est attribuée au monomère; la concentra- 
» tion de celui-ci est de l’ordre de quelques oo. 
‘5e Pour FH gazeux dans l’infra-rouge, les résultats de Buswell- 
. Maycock et Rodebush sont confirmés ; cependant une structure de 
; 


RAR 


Li: dE. AS 


la bande « secondaire » a été décelée ; cette bande est attribuée au 
_dimère (ou aux liaisons en bout de chaîne); la concentration du 
- dimère serait de 30 o/o dans nos conditions expérimentales ; la struc- 
- ture de la bande secondaire donne l’ordre de grandeur de l’angle «& 


: dans F-HF\ NE 
“ HS 
# 

b. 


1° Le gaz fluorhydrique présente dans l’ultra-violet un spectre 


Don rte 
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60 Dans FH liquide, les structures d'association sont très peu diffé-. 
rentes de celles du gaz à 200 C et à la pression atmosphérique, la. 
bande fondamentale infra-rouge d'association et celle du monomèren 
étant presque les mêmes dans les deux cas. 

7° Dans l'infra-rouge, on observe pour FH à l'état liquide la fré-. 
quence fondamentale y; d'association qui est vers 3 320 cm , et des 
celle du monomère vers 4ooo emT!. On observe l’harmonique 3vs 
mais 2v; manque. Cela paraît en faveur d’un arrangement linéaire 
symétrique F---H---F; mais il est plus probable que la structure 
n’est pas symétrique et que l’absence de 2, est due à une particula- 
rité de la variation du moment polaire en fonction de la distance F-H. 
Dans cette analyse seul l’élément linéaire FHF a été considéré à titre 
de toute première approximation. 

8° Notre travail a été rendu possible grâce à une méthode expéri- 
mentale particulière qui peut servir à d’autres études sur l'acide 
fluorhydrique. ; 

(Travail effectué au Laboratoire de Physique 
de la Sorbonne). 4 
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SPECTRE DE VIBRATION DES CRISTAUX 
DE DICHLORURE D’HYDRAZINIUM 


Par L. COUTURE et J.-P. MATHIEU 


SOMMAIRE. — Le spectre des vibrations internes de l’ion NHÿ* pré- 
sente des complications dues à l’existence de liaisons par hydrogène avec 
les ions (I. Le spectre de basse fréquence, qui a pu être entièrement 
interprété, donne des indications sur les constantes de force intervenant 


» dans les vibrations de translation et de rotation des ions. 


1. DONNÉES EXPÉRIMENTALES 


Le dichlorure d’hydrazinium CI,N,H, donne des cristaux cubiques 


» appartenant au groupe 7; —Pa3. L'étude de sa structure au moyen 
» des rayons X (4) montre que la maille élémentaire contient quatre 
» molécules, que les ions CI- ont la symétrie propre G, et que les deux 
* atomes N d’un ion N,H#* sont situés sur un même axe ternaire. Les 


atomes H, dont la position n’est pas déterminée par l'étude précé- 
; l 


dente, sont probablement situés entre les atomes N et CI, car la dis- 
tance de ceux-ci est inférieure à la somme de leurs rayons ioniques ; 
cetté situation donne aux ions N,Hÿ* la configuration trans et la 
symétrie propre Cx. 

On obtient le composé eu gros cristaux limpides ayant la forme 
d’octaèdres réguliers (faces [111]), en évaporant lentement à 18° C 
une solution saturée, contenant un excès d'acide chlorhydrique. On 


” à taillé ces cristaux de facon à étudier l'effet Raman transversal dans 


les cas d'observation que nous avons désignés précédemment (2) par 
2a, 2b et 3a : la mesure du facteur de dépolarisation des raies permet 


_ alors de classer, suivant leur type de symétrie, les oscillations fonda- 


mentales qui leur correspondent. | 
. Le tableau L donne, pour les raies que nous avons observées, leur 
nombre d'onde Av (en cm—t), leur type de symétrie et l'appréciation 


qualitative de leur intensité. On voit que les raies se distribuent dans 


- deux domaines de fréquences : entre 50 et 200 cm! se situent les 


rt 


Di 
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raies dues aux oscillations externes des ions ; entre 1 000 et 3000cm— 
celles que produisent les oscillations internes des ions com- 


plexes NHi*: 


TagLeau Î 
Av Type Intensité Ay Type Intensité 
67 Ey f 2 251 Ag (ou Eg) + Fy E d 
82 Fy m 2 613 Fy m, d 
98 Ag + Fg F 2 660 Fg F4 
223 Fy F 2 6go ? f, 4 
230 Ey F 2 749 Fy F, d 
246 Ag +Fy TF 2 872 F3 m 
2 945 fe ne 
1 027 AGE F 2 978 Ag m 
+006 A f À 3 045 À f 
1 524 Ag + lg m R 3 085 A9 £9\ 
1 599 Eg + F9 mf A5 31190 ? f 
2 002 À Fy F, d 
2 025 2 te cd 
| 
| F— forte; m— moyenne; f— faible ; d — diffuse. 


_ 2. ANALYSE DU SPECTRE DES OSCILLATIONS INTERNES 


Dans ce domaine, nous trouvons toutes les raies (‘) dont les nom- 
bres d'onde ont déjà été mesurés par Anantakrishnan (1) sur le” 


composé en poudre ; nos résultats sont systématiquement supérieurs 
de quelques cm! à ceux de cet auteur. 

Un ion N,Hÿ*, de symétrie C3, possède six oscillations fondamen- 
tales actives en diffusion : trois sont simples et totalement symétri- 


ques, trois doublement dégénérées. Par couplage de ces vibrations | 


bring 


à 
LE. 


entre les quatre ions de la maille [cf. (2), p. 532], chaque oscillation. 


. simple donne quatre oscillations de la maille actives en diffusion : 
une simple de type À, et trois dégénérées entre elles, donnant une 


l 


vibration triple de type ES: Chaque oscillation double de l'ion donne 


dans la maille une cs istion double (type £,) et deux oscillations 
triples (type FÆ,). 


D'après l’ordre de grandeur de sa fréquence, nous attribuons la 


(1) Sauf la raie 2 805 em—! qui, excitée sur nos clichés par la raie 4047 À 


du mercure, est recouverte par la forte raie 1 027 em—! excitée par 4 358 À. 


dr ol F 
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forte raie 1 027 cm! à la vibration de valence N — N, comme Edsall 
. l'avait déjà fait dans son étude du dichlorure d'hydrazinium en solu- 
- tion (5). Le couplage ne sépare pas la raie simple de la triple, d’une 
quantité décelable; mais la polarisation montre qu’il y a superposi- 
tion de deux raies, de types de symétrie différents. Les raies à 
1524 et 1 599 cm! sont, d'après leur type, probablement dérivées 
des deux vibrations de déformation des groupes NH;, respectivement 
symétrique et dégénérée. La raie 1 105 cm—t provient peut-être de la 
vibration de déformation H3N — NH. Quant à ‘la faible bande à 
| 2002-2 025 em", elle ne peut provenir que de l’harmonique de la 
» vibration 1 027 cmt. 
” Au-dessus de 2500 cm—{, on doit s'attendre à trouver les raies 
- dérivées des vibrations de valence N — H. Celles-ci sont au nombre 
= de deux (une simple et une double) dans chaque groupe —NH:; 
* mais par suite de la présence d’un centre de symétrie dans NH 
* leur nombre n'est pas accru. Le couplage entre les ions doit donner 
au total quatre fréquences (14,, 1Æ,, 8F,). Cette région du spectre 
… ne contient aucune raie forte de type À, que l’on pourrait attribuer à 
» la vibration N — H totalement symétrique. Mais on y trouve, au total, 
beaucoup plus de raies qu’il n’y a d’oscillations fondamentales actives. 
» Cette complication du spectre de haute fréquence donne un nouvel 
» exemple (3) des perturbations causées par la présence des liaisons 
- hydrogène sur des vibrations qui ont une forte anharmonicité, car 
des atomes H y prennent part. Nous avons cherché si certaines raies 
- observées peuvent être attribuées à des harmoniques. Ainsi, les 
» raies 3045 et 3 190 cmt pourraient être dues respectivement aux 
harmoniques 2 X 1524 et2 X 1 599. D'autres raies pourraient résulter 
: d’harmoniques ou de combinaisons d’oscillations dont les fondamen- 


- tales, antisymétriques par rapport au centre de l'ion N°:H$*, seraient | 


inactives dans la diffusion, mais actives en absorption (type F4). 
» L'examen du spectre infrarouge de la substance en poudre n’a mon- 
tré, entre 1 350 et 1 550 cm", qu'une bande à 1 486 cm—!. Sa première 
harmonique pourrait rendre compte de la raie Raman observée à 


1 
; 
P2076 cm :. 
: 


à 


* 3, ANALYSE DU SPECTRE DES OSCILLATIONS EXTERNES 


Tous les résultats expérimentaux concernant le spectre de basse 
À # , ’ CAR ET 
fréquence sont nouveaux, l'étude de la poudre n’ayant pas permis à 


Anantakrishnan d’observer ce spectre. 
Chaque ion Cle possède trois degrés de liberté de translation. Les 


ions N,H#*, au contraire, n’effectuent pas de translation dans les 
- oscillations externes actives en diffusion, c© 


ar ils ont un centre dé, 


- 
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symétrie; chacun d’eux a trois degrés de liberté de Libration. Un 

degré de liberté pour CI- et un pour N:Hÿ* sont symétriques par 
rapport à l’axe ternaire et donnent, par couplage entre les quatre 

familles de la maille, chacun une vibration À, et une #,. On trouves 
bien deux doublets de type À,+ F,, non séparés, à 98 cm”! et. 
246 cm". 

Les mouvements dégénérés par rapport aux axes ternaires CoriSis- 
tent en vibrations des ions Cl- dans des plans normaux à ces axes et 
en librations des ions N,Hÿ* autour d'axes qui leur sont perpendicu- 
laires. 11 y a deux oscillations de ce genre, qui donnent par couplage 
chacune une oscillation de type £, et deux de type F,. On trouve en 
effet un doublet étroit (222-230 cm‘) et un autre plus séparé 
(67-82 cm—!), ayant les types prévus. 

Pour tenter une attribution plus précise des fréquences observées, « 
faisons l'hypothèse que les oscillations de translation des ions CI 
d’une part, les oscillations de rotation des ions N°Hé * d’autre part, … 
sont séparées dans les diverses oscillations fondamentales de la 
maille de même type de symétrie. La vibration V}, des ions Cl- sui- 
vant l’axe ternaire pris pour axe des £ et les oscillations fondamen- 
tales qui en dérivent par couplage sont alors décrites par la seule 
coordonnée £. En négligeant les forces de couplage, que l'expérience 
montre faibles, on peut écrire : x 


LS 


(1) ms + ky£ —0, 


m désignant la masse de Cl- et k, le coefficient de rappel de l’oscilla- « 
tion harmonique. De même, la vibration double V, des ions Cl- dans « 
un plan normal à l’axe ternaire et les oscillations fondamentales qui 


en dérivent sont fonction de deux coordonnées æ et y. On a par … 
exemple : ‘500 


(2) max + kix—0o. Ë 


La libration L, de l’ion N;Hÿ* autour de l'axe Oz est fonction d’un 
angle 0; elle entraine un déplacement tangentiel r@ de chacun des - 
atomes H situés à la distance r de l’axe. Admettons qu'à ce déplace- 
ment corresponde une force de rappel #70 due, en somme, à la défor- - 
mation des liaisons par hydrogène N — H — CI. Le couple de rappel 
qui s'oppose à la variation de l’augle 6 est égal à 6/r°0 et l'équation 
de la libration L, est : 


(3) 16 + 6fr20 —0, 


1 désignant le moment d'inertie de l'ion N,H$* par rapport à l’axe 
ternaire. Quant à la libration doublement dégénérée L,, elle fait 
intervenir deux coordonnées angulaires + et 4; nous n’expliciterons 
pas les équations du mouvement dans ce cas. 
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En négligeant les perturbations produites par les forces de cou- 
plage entre les ions de la maille, les valeurs des fréquences mesurées, 
98 et 246 cm—!, sont solutions des équations (1) et (3). Les 
valeurs 222-230 ou 67-82 cm—t sont solutions de (2). Le tableau II 
indique les valeurs des constantes de force À}, k, et f calculées dans 
chaque alternative ; leurs valeurs sont exprimées en 10° dynes/cm. 


TaBzeau II 


Nature du mouvement. Vh (CI) L (N2H5) 
Coordonnées . : £ ) 
Types d'oscillations Ag + Fg Ag F3 
: Y=— 4108 cm y — 246 cm—! 
AMNRLbDUÉTONS TE, ME Line. Ad 10e 
v— 246 cm VE #08. cn 
np 1,2 f—= 0,005 
| 
Nature du mouvement. , . M; (Gl) L, (NH) 
DooLdonmeess Det Zny w, d 
Types d’oscillations . . . Eg+2Fy Ey + 2Fg 
( v—67:82 cm" ÿ— 222-230 cm— 
Fe, M) x —o,10o à 0,14 
Attributions . ! + 
y— 222-230 cm V=—.07-82 cm 
IV) ST 
| 1 


L'ensemble des attributions I et III nous paraît préférable à toutes 


» Jes autres combinaisons possibles, parce qu’il conduit à des valeurs 


REA, 7 


plus raisonnables pour les constantes de force : k, et k, sont du 
même ordre, et environ dix fois plus grandes que f, qui ne fait inter- 
venir que la déformation des liaisons par hydrogène. 


4, CONCLUSION 


Les spectres révèlent un couplage faible entre les vibrations des 
différents ions de la maille. On peut donc considérer en première 
approximation les vibrations d’un ion comme s’il était isolé, ce qui 
permet un calcul grossier de quelques coefficients de rappel et l’at- 


tribution des raies de vibrations externes. On classe sans peine les 
vibrations internes de plus basse fréquence; mais la région de fré- 
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D quence 2 500 à 3 000 pa relative aux vibrations de valence É l'hy. 
ie drogène, comporte un nombre de raies floues trop Len dans le cas. 
où les vibrations sont supposées harmoniques. 


Me | (Laboratoire de Recherches physiques, Soon el 
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L'OSMOSE À LA LUMIÈRE 
à DE LA THÉORIE DES PROCESSUS 
THERMODYNAMIQUES IRRÉVERSIBLES 


Par Kyrizze POPOFF (Sofia) 


» On désigne sous le nom d’osmose un ensemble de phénomènes, 
» caractérisés par le fait que certaines parois sont perméables pour les 
- molécules de quelques corps et imperméables pour les molécules 
- d’autres. Ainsi, par exemple, le palladium ne laisse passer que les 
… molécules d'hydrogène. Dans ce qui suit nous considérons le phéno- 
» mène d'osmose dans sa forme la plus simple. 

Dans une série de publications (‘) nous avons établi que les équa- 
- tions différentielles des processus thermodynamiques irréversibles 


dans un système, adiabatiquement isolé, sont de la forme : 
4 FAN ER FRE -..s A, 
] 
qui doivent être intégrées dans les conditions : 
Li= TX} pour é— 0 et L— POUR CE CON 


Ici l’on a æ;—Ë; —E}, où £,, £+, ..., E, sont les paramètres, déter- 
- minant l’état du système et 21, E7,..., ë les valeurs de ces paramètres 
à l’état de l'équilibre thermodynamique. 

On a posé de plus : 


D: (:) Kyrille Pororr. Sur la thermodynamique des processus irréversibles. 
Journal de Mathématiques et de Physique appliquées (Z. À: M. P.), 1992» 
3, 42-51; second mémoire Z. À. M. P., 3, 440-448 ; troisième mémoire à . 
_ paraître dans le Z. M. P., 1994, 5. 

É d Kyrille Pororr. Comptes rendus Acad. Sc. Paris, 1952, 233, 648 ; 1953, 
236, 785-786 ; 1953, 236, 1640-41; 1953, 237, 698-700 ; 1954, 238, 331-338. 
… Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mai-Juin 1954). 19 
lication périodique bimestrielle. 
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où AS est l’accroissement de l’entropie S(£:, £», ..., €.) autour de 
’état d'équilibre thermodynamique : | 


AS — S(E:1, En .…. En) — SEX, . .…. = Ÿgutit, avec ir — Qi 


i,k 


Soit M la masse et U l’énergie interne totale d’un gaz, adiabatiqne- 
ment isolé dans un récipient cylindrique de section 1, partagé en 
deux parties, de volumes égaux V, par une paroi poreuse, imper- 
méable à la chaleur. Pour avoir à étudier le phénomène pur, nous 
supposons que la longueur du récipient est très réduite, pour qu'on 
puisse admettre que les conditions physiques dans chacune des par- 
ties sont uniformes. 

Soit M; la masse du gaz contenu dans la première partie du réci- 
pient, &1, V1, S1, l’énergie interne, le volume et l’entropie, rapportés à 
l’unité de masse, de la première partie du gaz et M, w, v:, s: les don-" 
nées respectives concernant la seconde partie. L'on a ainsi : 


G) LM +ME=M, Mo=V, Mu, Miu, + Mars — Ul 
D MS: + Ms. é 


Ces équations définissent quatre des variables M;, M, v,, v:, ui, u>… 
en fonction de deux d'entre elles, soit en fonction de M, et de w.! 
D'autre part, S; étant complètement défini par wi, vi, et par consé-" 
quent par &, M;, on aura pour l'entropie S de la masse totale : 


S — S(M;, &). 
Désignons par Mi, u les valeurs de M, et de w, correspondant à" 
l’état d'équilibre thermodynamique. En posant : ' 


FE 


0 
m—M, — M;, BU; — 0 


, 
l’on aura : 


SR 


AS = S(M;, u;)— S(M:, ui) 


2S 2S 1 Fos 2?S 2?S | 
Ee-e _— = A Pa 2 MS as \ | 
5 au Sa Le +aana ru + ut] + ee 1 


les dérivées étant prises pour M, —M/ et u; —u!, 2 
L'état de l'équilibre thermodynamique étant défini par les valeurs 
des variables M, u, pour lesquelles l’on a : 


28 2 
Tin d 3M — 


: 


d 


Eh 


, 
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nous aurons à considérer AS sous la forme : 


1 Fos PUS >S 
(2) AS | , M +o2 mu LE u| 
2 2 M: à 
M; Mu: ou; M,=Mu,=u! : 
où nous avons négligé les termes de degré supérieur à 2. 
Les équations différentielles du processus étudié seront, en intro- 
 duisant un coefficient À = 0, caractérisant la perméabilité de la paroi 
pour les molécules du gaz considéré : 


dm 1 EDS) EM OS 2? 
dE que BIOS 7 CURE à 2M° Li ns Mau U* 
3 
6) d'u __. 9(— AS) as 28 
RES EE Mon PT 3 ” 


Dans le cas où la paroi est imperméable pour les molécules du gaz 
étudié, l’on aura À — 0. 


LE CHANGEMENT DE VARIABLE 


dr 
dt— a 
VA 
conduit aux équations : 
dm 22S 925 ) 
dr? TS Gus), — a Ai 
(4) d'u »'S ) s\ 
des = a \ Modo Ca), ? 


les dérivées étant prises pour M, —M!, u, —uf. 
On voit ainsi que le paramètre À ne change pas le caractère du 
phénomène. Son influence se manifeste seulement sur la vitesse avec 
laquelle le point (m, u) parcourt la courbe intégrale et pas sur la 
courbe elle-même. Cela revient à changer convenablement la marche 
du pendule indiquant le temps. is 
Le phénomène physique étant caractérisé parles conditions u—m—0 
pour é— + > , les intégrales qui nous intéressent correspondent aux 
racines négatives de l'équation algébrique en r suivante : 


22S 22S 
51 EL Mo 
É — 04 
(5) 21522 #92 r? 
7 oMowu pin. 


— AS) étant une forme quadratique positivement définie, deux 
des racines de (5) sont positives et deux négatives. 


ÿ 
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Les résultats qu'on obtient ainsi correspondent au phénomène | 
physique tant que les masses M}, M£ et les énergies wi, u: sont posi- 
tives. 5 ; 

Dans le calcul des dérivées secondes qui figurent dans nos équa- 
tions nous nous servirons de l'expression dé la différentielle totale d?S. 
Commençons par exprimer dM, du,, dv:, du, en fonction de du, —=du 
et de dM, — dm. 

Des équations (1) on tire d’abord : 

AM = M 4m; À 
d Ed d © dM3 = + dm 
a () jo — = QMs — — A 
& m7 (e M ce M7 
Midu, +M:du:+udM;+udM;—o, Midu> ——M;du; +(u:—u,)dm, © 
dS—(s1 —s:)dm + Mids, + Mds; À 
du: +- pad: dus + podus 
—(S — s:)dm —— M, SAC TPE + M ST . 
En exprimant toutes les différentielles par dm et du, la dernière M 
de ces relations devient : & 
ee LU sa, Us — U1 peV paV 4 
(6) dS=M (5 — 5 )du xx Ls: HOCON DR AT — dr, [97 è 
NU ST er A) | 
=M(+ r-)du + [4 DR M OR A ME SU r-|dm. 
‘+ 
L'état de l'équilibre thermodynamique étant défini par : È 
SEE 2S 
oMuros > DR 29 J à 
on aura : À 
ARE ee 3 
Mo Tee: 
(D) Us Pev» PAvi ee £ 
4 —S5 + T: Ée STE à 
La première de ces équations donne : 4 
4 Mk = 


DUT ECS TS 


On peut donner une autre forme à la seconde. En effet, l'entropie 


rapportée à l'unité de masse, étant une fonction uniforme de T et 


de v, ne dépendant du chemin d'intégration, poursuivons l’accroisse- " 
ment s — $2 de l’entropie de l’état (1), défini par (v:, Ti}, à l’état (1,# 
défini par (+, T:) suivant le chemin (IABIT) du plan (T, v). Sur (IA) 
e T, à To, on a v, —v, ; sur l’isotherme (AB), de v, à v5, on a T—Ts, 
et sur (BIT) on a v=— vx —w, de T4 à Te. % 
En faisant tendre T, et T, vers Ts, les points (I) et (I) tendent res- 


{ 


À 


| . SU | 
APP Ur 
me TA 


2 = 1 


? 
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pectivement vers (A) et (B) et la seconde des équations (7) tend vers 
l'équation : 


Le LA sn D 
(8) Sa — Sn + TT  — 0, AVC UNE 
To B A 


D'autre part, on a sur l’isotherme ABIT ET, et.! 


ALAN, PEUR De Dax LUNA) 
CT: RER un ARE = + Je pape 
É ‘Ainsi l'équation (8) se réduit à : 
ja 
(9) 5) VAP 4 avec TET,. 


A l’isotherme a du plan (T, v) correspond dans le plan (p, v) 
une courbe (A4B:) sur laquelle on à (9). Pour les gaz v et p sont tou- 
jours positifs ; l'aire de la figure correspondante étant nulle, on doit 
avoir dp — 0 et par conséquent pa — Pr. Ainsi, comme au point (A) 
 etau point (Bhona T;,—T;— Ts, les Étuathns (8) avec les équa- 

tions (1) déterminent l’état de l'équilibre thermodynamique. T etp 
“ étant les mêmes pour (1) et (II) à l’état d'équilibre, tous les autres 
à éléments le sont aussi. On aura ainsi 0, — 0», u, — us, etc. Il est facile 
… de vérifier ce résultat dans le cas des gaz obéissant à la loi de Cla- 
à peyron et de van der Waals. 
De V— Mu, — Mous et M—M, + M, onaura d'abord : 


18 M 2V 
F NM Dr sie 


2 ? 


De la relation (6), en tenant compte de ce qu’on a : 


À Ve 


$ FPE du ee | 

É en négligeant les termes dont la valeur à l’état d'équilibre thermo- 

4 dynamique est nulle, on tire : 

à Mi 2 

) Go)  dS— (ar: — arijdu + [oid (E)—va(#) Jam. 

#2 

… Dans le cas où le gaz obéit à l'équation de Clapeuron on aura : 

4 

} D R 

ne vd) =—; do 

4 et par conséquent, eu égard à ce qu'à la limite v, — V2, on aura : 
rs=n (Ts — dTdu —;, À (dv: — dus)dm. 


+ 


22: 
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Passant à la limite, on a : 
aV 
M; 


v MS END LS 
du =—;:5dm, dé Eros AP RE dv: — dvi — 


4 


dm. 


Pour dT on a (t): 


QE pp 
Cv 


__ au(v, T} 


dT —— do + = du avec a—p—=— 


Dans le cas d’un gaz idéal on a a—p—o et par conséquent : 
I 
dT; = aT;, nn - (dus Peas dui). 
Mais en général on a comme nous l'avons vu : 


Mdus = —Midu, + (u: —u;)dm 


et à l’état d'équilibre thermodynamique : 


dus AU: 
ce qui donne : 
dis dé =— + du. 
En définitive, on a dans le cas d’un gaz idéal : 
“ 2M 2R 
(x1) ÊS= = du" dm 
Tic 1 
d’où : i 
2?S M 2?S ) 2?S LR 
=== —0 =——. 
Ga), Tico 2‘, \omoMi/e ’ (Gé), M 


Les équations différentielles du problème, dans le cas d’un gaz « 
idéal, sont par conséquent : 


d'u RM dm LR $ 

(12) de ar? U, es 2 M m. L 
, , . . . . = > 
Intégrées avec les conditions à la limite lim m—o, lim u—o, ces 

s 1 +0 1 +00 ! 
équations donnent : 
> R R L 

= TC R —2 ST = + 

M + 

m—c1e ; n'=—A/Fce M —=— 2 Em, à 

M 7 

(13) : 
LI VÈ à 

RUE A L 
à 
u— C2 di À, ; DATES D Ï 


0 Voir dans notre mémoire : « Sur la thermodynamique des processus 5 
irréversibles » à paraître dans le Journal de Mathématiques et de Physique … 
appliquées (Z. A. M. P.) (1954). 
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Les dérivées sont prises par rapport à +. Le processus est observé 
avec un pendule qui marque + 


Dans les relations phénoménologiques d’Onsager, on 4 dans ce cas : 


Li3 = Los = 0. 


CAS D'UN GAZ RÉEL 


Considérons maintenant le cas d’un gaz réel. Ecrivons dans ce cas 
la formule (10) sous la forme : 


M: 2 dpi U2P3 U1P1 
BST (AT: —dTi)du + [= Rue — pe dTa + DE dT dm 


(14) __M 


(AT —dT)du + [ri (dp:—dp)— SE = (dT:— ds) Jdm. 


 Ona (:): 
ro ï __ ou(v, T) 
dT — — = dv +-- du, Q—p= 5 ; 
dv(p.T) du dv(p, T)\ du 
Gp (por js 
avec : 
au(p,T) au(p, T) 
AE K: oT RE D 2p , 
__ ou(p, T) du(p, T) 
K= et + p TR 
A l’état de l’équilibre thermodynamique on a : 
V 
TE OU dv: —— dv, aa 
et par conséquent : 
vs — — dT,;, 
— 2 
AT, — AT; = —24T; —— du — + dus 
sien dm — À du, 
a M°co 
du(p, T) du up, ) V dm 
dp:— dpi =—2dp=—2 5 7% ne TT Ja: 


(:) Voir le mémoire à paraître dans (Z. 4. M. P.), de 1954. 
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MAMA cos valeuss. dé dla diode FRA formule Ch 
-_ devient : : as 
Ka Ua (p, T) Ux Di 
Fa SN 08 EN le RP RE fe udm 
EC te co TÉM2Co TON Tüco 
> LME u(p. ©) AUS CP fa 
—9 Dr -relecris m°. 
st . a 2 oT ToMSA T'cyM? 4 


MEEx Ainsi on a pour les dérivées secondes à l’état d'équilibre thermo- 2 
++ dynamique: 


»s Mi 
RAS 
DS RES M V(a—p} D vi du(p, T) di) _, dpi 
1 dtoMa en [ TÉM£cv 1 LOT ra | 
L'ARE De autp,T)\ 1V wpiV(a—p) , 
3 1 [(c, NT ÉRPOGTE Es MA. 7: Te M2 | + 


Avec ces dérivées on forme les équations différentielles (3). Toutes 
les quantités qui figurent dans ces dérivées peuvent être obtenues p 
des mesures disais au laboratoire. L'intégration de ces équations L 
ne présentant aucune difficulté nous nous dispensons de l'effectuer. 
Iciona: , Ne | 


x : % Sas 


T Py 
ie : ; 20 
+ y: 
; (Travail de l'Institut de Mathématiq 
de Sofia (Bulgarie)). 


ÉTUDE DES PROPRIÉTÉS STATIQUES 
DES CHARGES D’ESPACE 
DU TYPE MAGNÉTRON () 


Par M. Jeax-Lour DELCROIX 


I. — INTRODUCTION 


La théorie du magnétron a été édifiée en deux temps : de 1921 à 
1939 environ, on n’a pas cherché à tenir compte correctement des 
phénomènes de charge d’espace ; les travaux effectués pendant cette 
période (1), (2) contiennent des approximations plus ou moins criti- 
quables ; depuis 1935 et surtout depuis 1940 on s’est attaqué à la 
solution exacte des équations de charge d'espace. L'étude a été menée 
de front par un grand nombre de théoriciens : Brillouin (3) en 


à France, Allis(6}, Slater (7) et Brillouin (8) aux Etats-Unis, Moullin (9), 


2 
cz 
É 
2 


Hartree (10) et Stoner (11) en Angleterre. Le problème est régi en 
fonctionnement statique par une équation différentielle du second 
ordre non linéaire ayant des propriétés singulières. Ces propriétés 
n'ont été complètement comprises que quand on s’est décidé à intégrer 


numériquement l'équation. Cet effort théorique a été entrenris au 


début de la dernière guerre à la suite de l’invention du magnétron à 
cavités. D'un intérêt exceptionnel au point de vue pratique il semble 
bien que ce tube ait été néfaste au développement de la théorie : il 
fonctionne en impulsions, est le siège d'’oscillations extrêmement 
intenses, sa géométrie est compliquée ; pour toutes ces raisons une 
analyse exacte des phénomènes dont il est le siège est totalement 
impossible; dans ces conditions ingénieurs et physiciens poussés par 
la nécessité ont édifié des théories approchées. créé une systématique, 
recherché des règles de constructions. La conception des magnétrons 
à cavités est ainsi devenue une technique assez spéciale et perfec- 
tionnée cependant que leur réalisation pose des problèmes technolo- 
giques délicats. 

Mais cette technique n’a plus que de lointains rapports avec le pro- 
blème posé par Hull il y a une trentaine d’années, problème que l'on 
peut formuler ainsi : que se passe-t-il quand on soumet une diode 
cylindrique à un champ magnétique paralièle à l’axe ? Hall a montré 
que si le champ magnétique est supérieur à une certaine valeur 


(1) Thèse présentée le 30 mai 1953 à la Faculté des Sciences de lUni- 
versité de Paris pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques. 
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critique d'autant plus grande que le potentiel d’anode est plus élevé, 
les électrons n’atteignent plus l’anode : il y a coupure, le nuage élec- 
tronique s’arrête quelque part entre anode et cathode. On peut alors 
se demander quelle est la structure du nuage. Si la charge d'espace 
est négligeable, le problème est relativement simple et les travaux de M 
Hull l’ont pratiquement résolu. Quand les phénomènes de charge 
d'espace sont prépondérants, il est beaucoup plus compliqué et il 
semble qu'aucune expérience fructueuse ne peut être entreprise sans 
une connaissance approfondie de la théorie. C’est un fait en tout cas 
que celles qui furent exécutées de 1925 à 1940 n’ont guère fourni de 
résultats interprétables. De 1940 à 1945 la mise au point des magné- 
trons à cavités s’est faite comme nous l'avons dit dans un but prati- 
que et selon des méthodes souvent semi-empiriques. La situation 
paraissait donc fort peu satisfaisante vers 1946 et c'est vers cette 
époque que des physiciens qui étaient restés à l'écart de son évolution 
essayaient de la clarifier (Page et Adams (12), Goudet (4), Voge (5)). 
Plus récemment des mises au point furent publiées par Slater (13) et 
Brillouin (14) s'inspirant de travaux secrets exécutés pendant la 
guerre. Cependant, même ces deux éminents physiciens devaient 
admettre que des questions importantes, sur lesquelles nous revien- 
drons plus tard, restaient sans réponse. | 
Conscient de ces difficultés, nous avons entrepris en 1949 une étude 
approfondie des régimes statiques de charge d’espace. Le point de 
départ en était le travail de Page et Adams (12); comme eux nous : 
avons mis l’accent sur les grandeurs physiques de champ et sur leurs 
intégrales : distribution de potentiel, densité de charge d’espace, » 
charge d'espace et énergie cinétique totale contenue dans l’atmosphère 
électronique, temps de transit... Nous nous sommes limités aux “ 
régimes statiques : il paraît évident que toute étude des régimes 
oscillatoires ou transitoires doit commencer par là; en fait, on sait 
que les magnétrons engendrent facilement toutes sortes d’oscillations. 
Conformément aux idées de Gabor (15) nous pensons que les états 
oscillatoires les plus intéressants au point de vue théorique sont ceux 
où, sur un régime statique, se superposent de petites oscillations de 
plasma. Ces régimes peuvent alors se traiter par une méthode de 
perturbation dont le point de départ est le régime statique. Or, on 
verra que la théorie prévoit plusieurs régimes statiques : on ne peut” 
étudier les régimes osciltatoires sans savoir quel est celui de ces 
régimes qui se produit en fait. Le travail que nous présentons ici est 
donc con-acré tout d’abord à une analyse approfondie des propriétés » 
physiques des régimes statiques. Cette étude théorique est suivre de 
la description d'expériences qui mettent en évidence des transitions 
entre ces différents régimes. Enfin, une dernière partie à nouveau 


théorique est une tentative de généralisation de la théorie du, 
magnétron. 
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Il. — CLASSIFICATION DES DIFFÉRENTS TYPES DE MAGNÉTRONS 


De manière générale on peut appeler magnétron toute diode dans 
laquelle existe en tout point un champ électrique et un champ magné- 
tique orthogonaux ; le magnétron de Huil rentre dans cette défini- 
tion, mais on peut concevoir d’autres types ; la recherche de ces types 
et l’étude de leurs propriétés générales posent d’ailleurs des problèmes 
intéressants et difficiles ; par exemple, il est concevable que certains 
tubes satisfassent à la définition en l’absence de charge d’espace, 
mais n’y satisfasse plus quand on en tient compte, les lignes de forces 
du champ électrique étant déformées par la charge d'espace. Les 
théorèmes généraux résolvant ce genre de problème sont difficiles à 
démontrer et même à rechercher. Dans le présent travail nous nous 
contenterons d'étudier un certain nombre de cas particuliers. Le 
rapprochement de ces divers cas est le premier pas vers la recherche 
des théorèmes généraux. En fait, quand on recherche les types prati- 
quement réalisables on n’en trouve que fort peu; en voici une liste : 


— Magnétron de Hull (type M,). Les électrodes sont deux cylin- 
\dres coaxiaux, cathode à l’intérieur, anode à l'extérieur; le champ 
magnétique est uniforme et parallèle à l'axe. 


— Magnétron de Hull inversé(type M). Le champ et les électrodes 
ont même disposition, à cela près que l’anode est à l’intérieur et la 


. cathode périphérique. 


— Magnétron à champ circulaire (type M2). Les électrodes ont la 


même disposition que dans le type M,, mais le champ magnétique 


2 


. trodes. 


» Jes électrodes ont la même disposition que dans M: à cela près que 


est celui d’un courant rectiligne indéfini passant selon l’axe ; il varie 
comme 1/r et ses lignes de force sont des cercles coaxiaux aux élec- 


Magnétron à champ circulaire inversé (type M:). Le champ et 


* l'anode est à l’intérieur et la cathode périphérique. 


û 


— Magnétron plan (type M,)..Les électrodes sont deux plans 
parallèles ; le champ magnétique est uniforme et parallèle à ces deux 
\plans. Ce type peut être considéré comme un cas-limite de l’un quel- 


» conque des quatre types précédents (voir page 27 une discussion plus 


| approfondie de ce pa+sage à la limite). 


— Magnétrons toriques (types Ni, Ni. N2, N2). On peut remplacer 
les systèmes de cylindres coaxiaux par des systèmes de deux tores 


_ concentriques. On les obtient en quelque sorte en courbant l’axe des 


systèmes cylindriques suivant un cercle. Aux quatre types M;,M,, 
M, M; correspondent quatre types toriques Ni, Na, No, No. 
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HI. — THÉORIE DU MAGNÉTRON DE HULL 


Le modèle de Hull est de loin le plus important au point de vue 
pratique; du point de vue théorique c’est le type qui donne lieu auxs 
plus grandes complications. Nous l'étudierons donc de manière plus, 
approfondie que les autres. 


4. Hypothèses de base. — Nous avons évité autant que possible 
toute hypothèse et simplification abusive, ainsi que tout raisonnement” 
purement qualitatif. La théorie est toutefois fondée sur les principes» 
suivants : 


a) le magnétron est supposé infiniment long dans le sens de son 
axe : Les effets de bord sont négligés ; 

b) la vitesse initiale des électrons est supposée nulle ; 

c) le champ électrique sur la cathode est supposé nul. 

Nous sommes parfaitement conscients de l’importance des effets” 
qui peuvent se produire si l’une de ces hypothèses n’est pas vérifiée ;* 
mais il est évident que ces effets ne peuvent être discutés sérieusement” 
qu’après une étude approfondie du modèle simple que nous propo=s 
sons. # 


2. Equations générales de la charge d'espace. Différents régimes. —" 
a) Equations de la charge d'espace. — Avec les hypothèses qui pré- 


cèdent les équations de la charge d'espace s’écrivent : : 
: 

ere 2 v 8 + reÿe 2 G) 

+ 20) = Fr se (r20)— wo = rr Où 

A 
pri orr= À &) 

(u.:e. m) ({) (unités Giorgi) (!) 1 


() Dans le chapitre III, on a adopté la convention suivante : certaines” 
formules sont écrites en double, sur la gauche de la page en u.e. m. et sur 
la droite en unités Giorgi rationalisées ; ce sont celles dont la forme change 


avec le système d'unités ; toutes les autres sont écrites une seule fois au 
milieu de la page. | 
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7 est le courant débité par unité de longueur des électrodes ; pour 
supprimer des signes moins inutiles dus à la charge de l’électron on 
a supposé cette charge, la densité de charge d’espace p et le courant y 
-mesurés en unités négatives : e, p et 7 sont essentiellement positifs ; 
on simplifie les équations en posant : 


P—— V. (5) 


ge Dee (6) 


mt 
- L'équation (2) s'intègre une fois pour donner : 


| 2_+). (a rayon de la cathode) (7) 


a 7 


"L'équation (1) devient alors : 


5 lo _2Ÿ 
| = DE QT). (8) 
… b) Condition de coupure. — r? étant nécessairement positif ou 


“nul, on voit que les équations-dynamiques (1) et (2) contiennent la 
condition : 


" 


= 


b>roa(r—*) (9) 


(74 


- reliant ®, c’est-à-dire le potentiel et r. C'est la condition de coupure; 
on voit qu’elle ne dépend pas de la charge d'espace. 


c) Régime de Brillouin. — On peut satisfaire au système des équa- 
- tions (1) à (4) en supposant que pour toute valeur de r l'inégalité (9) 
- devient une égalité. La solution singulière ainsi définie correspond 
. à r—0 : les trajectoires sont des cercles. Ce régime singulier intro- 
- duit pour la première fois par Hull et décrit principalement par 
> Brillouin peut s’étudier sans intégrer les équations de la charge 
» d'espace. Cependant, on peut vérifier qu'il satisfait à la condition de 
- Langmuir (champ électrique nul sur Ja cathode); c’est bien un 
régime de charge d'espace. 

…  d) Régimes monodromiques et bidromiques. — La condition de 
coupure (9) détermine deux cas très différents selon qu’elle est ou non 
à satisfaite sur l’anode. Si elle est satisfaite sur l’anode, les électrons 
» atteignent celle-ci; il circule entre les électrodes le courant j par 
unité de longueur d’électrode; le magnétron débite. Le formalisme 
mathématique précédent s'applique directement. Nous disons que le 
. régime étudié est monodromique pour exprimer le fait qu'en tout 
_ point du nuage électronique les électrons ont un vecteur vitesse déter- 


miné de façon unique. 
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Si la condition de coupure n’est pas satisfaite sur l’anode, les élec- 
trons ne peuvent l’atteindre, ils ne dépassent pas un certain cylindre 
intermédiaire de rayon b que l’on peut appeler surface de coupure. On 
peut alors envisager deux régimes très distincts : le régime de 
Brillouin correspondant à des trajectoires circulaires autour de la 
cathode (l'établissement de ce régime pouvant paraître mystérieux 
disons tout de suite que les cercles en question peuvent être consi- 
dérés comme les positions asympto- 
tiques de trajectoires en forme de 
spirales ayant leur origine sur la 
cathode); un autre régime où tous 
les électrons partent de la cathode et 
y reviennent après avoir touché la 
surface de coupure. Nous l’appelons 
bidromique pour exprimer le fait” 
qu’en tout point du nuage électro- 
nique il y a deux vecteurs vitesses 
distincts (fig. 1). Les équations de la 
charge d’espace doivent alors être 
posées de manière légèrement diffé- 
rente : en affectant de l’indice 1 les 
quantités relatives aux électrons qui: 
vont de la cathode vers la surface de coupure et de l'indice 2 les 
quantités relatives à ceux qui reviennent, on a : 


Fig.r. 
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de équations sont compatibles et la conservation de l'électricité sur 
a surface de coupure est satisfaite si l’on POSE : py — po, Ji —— Ja 


11 
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Dans ces conditions les variables r;, 8,, er, V satisfont au système : 


2 RAA er + 
ri + DOUTE m 
I r a 
ri —=-Q (2—£) 
2 a l'i 
1 dr, dV\ _ 4r(2pil 
ri d LIT NT RES 
rip = 2 
ATARI NS 


Ce système est identique à celui des équations (1) à (4) à cela près 
que 6 y est remplacé par 2p;, —p; +p>et 7 par 271. Autrement dit le 
formalisme mathématique du paragraphe a) s'applique à condition 
d'y désigner par p la densité totale et par 7 non pas le courant émis 


par la cathode mais le courant total traversant un cylindre quelconque 


coaxial à la cathode. Il faudra se souvenir que le courant émis par la 
cathode et ensuite réabsorbé n’est que L en régime bidromique. On 
peut aussi remarquer que, quand la coupure se produit, il n’y a 
aucune discontinuité entre le régime monodromique et le régime 
bidromique en ce qui concerne les distributions de potentiel et de 
densité ; par contre, il y a une discontinuité dans le courant émis par 
la cathode. Quand on passe en régime bidromique la cathode se met 


brusquement à émettre deux fois moins d'électrons ; ceux-ci repro- 


duisent la même charge d’espace grâce à l’aller et retour qu’ils font 


alors. 


3. Forme réduite des équations de charge d’espace. — Posons 


è d’abord : 


< L à a \2 
= U(r) = — Eoa(r — À) - (10) 
L'équation en U s’écrit : 
d adU Fe GE Ke 
le — FT (lea ER LA RE DE VE 
(re) + Qa(r + 5) U (11) 
d dU r CEA TE De 42 
a (r Fr) F ar Hie)es see U 


Au cours de cette transformation nous avons éliminé la solution sin- 


» gulière de Brillouin qui correspond à U—o. Poursuivons nos chan- 


| 


gements de variables en posant comme Page et Adams : 


p=ws=(1)". (12) 
U=Kp}{p). (5) 

: 5 OIL 
RES Ta KP ren. a. (14) 
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La nouvelle fonction Ÿ satisfait à l'équation différentielle : 


avec : Ne 4 
p SR (6). 
Enfin posons : 
PP —=y (17) 
et : 
pe": (18) 


On obtient finalement l’équation réduite : 


g'+ay +y— + set +e "0 (9): 


L’équation (15) a été utilisée par Page et Adams ; nous l’avons mise « 
sous la forme (19) parce que sous cette forme elle se prête mieux aux 
calculs numériques. Elle ne contient que des variables sans dimen- ” 
sions ; { est une variable d’espace; la cathode correspond à {—0; 
y représente le potentiel à travers les changements de variables ou « 


plutôt l'excès du potentiel sur le potentiel de coupure au point consi- * 


déré; quand y s’annule 7 s’annule ; la condition y = représente le» 
régime de Brillouin. À 


Le paramètre s? est une combinaison des données physiques du 
problème : 


$ 
ï 


L 


Ra, (=) Qai!3 Re (£ me) Qa4l3 
Ed HE = FLE 


Le problème est donc ramené à l'intégration numérique de l'équa- É 
tion (19); les conditions aux limites sont : , 


Il est en effet facile de voir que ces conditions expriment le fait que 
le potentiel et le champ sont nuls sur la cathode. On verra par la suite 
que l'intégrale particulière ainsi définie a en général l'allure repré-: 


CONTE UE 


CU 
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sentée sur la figure 2; elle se termine au point B qui est un point 


singulier (1/Vy infini) ; l’abscisse de ce point B définit la valeur de t 
où se produit la coupure pour la : 

valeur considérée des ; autrement 
dit le résultat principal de l'inté- 
gration de l'équation est d'éta- 
blir une correspondance entre s 


et b/a. 


4. Paramètres définissant l’état 
d'un magnétron. Lois d'identité et 
de similitude. — Avant d'étudier 
plus à fond l'équation fondamentale on peut faire les remarques 
suivantes’: 


a) du point de vue pratique l’éfat d’un magnétron est défini par 
la donnée de quatre paramètres : 

a rayon de la cathode, 

c rayon de l’anode, 

le champ magnétique que nous introduisons à travers le para- 
mètre Q, | 

le potentiel d'anode que nous définirons par la valeur du rapport 
m— VV, (Vs potentiel de coupure du magnétron considéré) ; 


b) en fait nous utilisons dans nos équations les trois paramètres s, 
4 : x - Leu 
a et Q ou ce qui revient au même d’après ce que nous avonsdit:+, a 


et Q. Nous sommes donc amenés à remplacer les paramètres à, c, 
Q, m par les paramètres a, b, c, Q (fig. 3); la surface de coupure est 


Fig. 3. 


virtuelle quand m >> 1, c’est-à-dire quand le magnétron débite. Cect 
dit nous avons pu écrire nos équations au moyen des trois seuls para- 


b St n x + 
mètres a, — el { ; c'est que nous n avons pas tenu compte de la condi 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mai-Juin 1954). 20 
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tion aux limites imposée par l’anode ; cependant il est facile de voir 
sur les équations que /a donnée de a, bJa et Q dé finit parfaitement 
l'état du nuage électronique ; ceci constitue un théorème d identité ; 
on peut créer le même nuage électronique d’une infinité de manières ; 
par exemple les nuages I et II de la figure à sont identiques s ils 
correspondent à la même valeur de Q; ceci s'applique même aux 
magnétrons en régime de débit (fig. 3, III) moyennant les précisions 
qui ont été indiquées au paragraphe 2 ; 

c) nous définirons donc l’état du nuage électronique par la donnée 
des paramètres a, Q et b/a ; cependant seul b/a est réellement impor 
tant : deux nuages ayant des valeurs différentes de b/a diffèrent 
profondément car ils correspondent à deux valeurs différentes du 
paramètre s°? et sont représentés par deux courbes distinctes du réseau 
d’intégrales de l'équation (19); au contraire les paramètres a et Q 
n’interviennent pas explicitement dans l’équation (19) mais seulement 
dans les formules précédentes qui définissent les variables réduites, 
et ce, de façon simple. Donc tandis que les propriétés du nuage élec- 
tronique dépendent de b/a d’une façon complexe, elles varient de 
façon simple avec a et Q. Ces variations constituent des règles de 
similitude. Les règles relatives au paramètre a concerneront des 
nuages électroniques ayant tous même valeur de b/a et Q, mais une 
valeur quelconque de a; les différents nuages en question sont 
géométriquement homothétiques. Les règles relatives au paramètre @ 
concerneront des nuages ayant tous même valeur de a et b/a mais 
une valeur quelconque de Q. Ils sont géométriquement identiques et 
diffèrent seulement par le champ magnétique. Enfin, on peut ajouter 
des règles relatives au paramètre e/m ; ces dernières permettent de 
prévoir les propriétés de nuages constitués non plus avec des électrons, 
mais avec des ions quelconques. Il y aura donc trois règles de simili- 
tude pour toute grandeur physique. La forme de ces règles dépend de 
la grandeur considérée et peut être obtenue sans intégrer l'équation 
fondamentale ; 


d) d’après ce que nous venons de voir les propriétés du nuage 
électronique s'étudient commodément en fonction des paramètres a, @ 
et bJa; il n’en reste pas moins que du point de vue expérimental on 
opère sur un magnétron et que les données sont a, c, Q et m; pour 
être utilisable la {héorie doit permettre de calculer b/a en fonction 
de cJa et m. . 


5. Intégration de l’équation fondamentale. — L’équation (19) n’est 
pas intégrable exactement ; pour l’étudier on doit utiliser des méthodes 
approchées. En fait, seul un calcul numérique donne des résultats. 
complets. La méthode que nous avons utilisée consiste en un décou- 
page en petits intervalles dans lesquels on remplace la fonction par: 
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- un développement en série de Taylor ; les opérations ont été effectuées 
d'abord sur une machine à calculer ordinaire puis sur une machine 
électronique du type digital. La méthode employée présente un certain 
intérêt général du point de vue du calcul numérique ; nous comptons 
l’exposer par ailleurs. 

Le réseau des courbes a une structure assez complexe car la forme 
des courbes change brusquement pour certaines valeurs du para- 
mètre s; pour pouvoir le représenter clairement nous avons donc 
utilisé plusieurs graphiques couvrant chacun un intervalle de valeurs 
de s. 


« , , 9 2 F s r 
a) Quand + s? varie de zéro à … si — 3,5 les intégrales ont l'allure 


représentée sur la figure 4 ; elles présentent un seul maximum et 


V4 022009 


05 


0 05 [ 1,5 2 
Fig. 4. 


. | 
-_ redescendent vers l’axe des £ qu’elles coupent en un point B d’ab- 
È s 9 RU ve +. J: 
. scisses /, avec la pente y, ; pour re s?— 0, B est rejeté à l'infini ; disons 
tout de suite que ce cas-limite est celui de la diode sans champ 
magnétique. Au fur et à mesure que s augmente f, et yo décroissent 
| régulièrement. Quand s atteint la valeur si, la pente yos annule et 
- on constate qu’un deuxième maximum devient possible. 
b) Quand s varie de s; à une certaine valeur s:, les intégrales ont 
l'allure représentée sur la figure 5; elles ne rejoignent l’axe des # 
La à 9 as 
qu'après deux maxima. La première de ces courbes (£ ss 3,5) est 


le prolongement de la courbe correspondante de la figure 4; done 
‘quand s franchit la valeur s, le point B fait un saut vers la droite ; 
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, 4 e EN 
ensuite /, et yo recommencent à décroître régulièrement jusqu'à ces 
que pour s—5;, y, S’annule à nouveau. 


0 «02 KO 04 o0S T0RBL0TAE 
Fig. 5. 


c) Quand s—5;, Yo s’est annulé sur la figure 5 et un troisième 

arceau devient possible ; les courbes avec trois arceaux se produisent 
# L La 

sur un certain intervalle de valeurs de s ; le processus se répète indéfi- 


(4.2)! 


Fig. 7. 


niment; quand s tend vers l'infini des régimes de plus en plus 
complexes apparaissent ; nous appellerons : 

— régimes bidromi 
courbes de la figure 4 ; 


— régimes bidromiques d’ordre deux, B, 
les courbes de la figure 5 ; 


ques simples, B, les régimes décrits par les. 


les régimes décrits par 


ce Aats. © 
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— et de manière générale, régimes bidromiques d’ordre n, B, les 
EC . 3 Q s 
régimes décrits par une courbe à n maxima. Au fur et à mesure que 
l'indice n s'élève, les valeurs de y diminuent si bien que la suite B, 


converge vers l'état y —o c'est-à-dire vers le régime de Brillouin ; 
- cette convergence se passant de façon assez singulière nous l’étudie- 


rons de façon plus détaillée au paragraphe 11 de ce chapitre. 


d) Les figures 6 et 7 représentent les deux principaux résultats 
intéressants : 


— la relation entre s et 2 (fig. 6); 


: 0 b 
— la relation entre y, et + (fig. 7). 


< . : : a 
Pour plus de commodité on a représenté en abscisse +. 


De ces figures on tire immédiatement les conclusions suivantes : 


Pour — < 2 les régimes bidromiques sont impossibles. Le régime 


de Brillouin est le seul régime compatible avec les équations de 
charge d'espace. 


Pour - > 2,9 deux régimes sont autorisés par les équations de 
charge d'espace : le régime de Brillouin et le régime bidromique 
simple B:. 

Pour 2 < 2 <2,9 les phénomènes sont plus compliqués car des 


régimes bidromiques d'ordre supérieur sont possibles. 


6. Description du régime de Brillouin. — a) Distribution de poten- 
tiel. — Les équations (5) et (9) donnent (!) : 


La formule (22) est valable de r—a à r —b. 


© (2) Dans ce paragraphe et dans les suivants nous affectons de l'indice 
zéro les grandeurs relatives au régime de Brillouin et de l’indice 1 les 
grandeurs relatives à l’un des régimes bidromiques BB: Br: 
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b) Distribution de charge d'espace. — Connaissant la distribution 
de potentiel l'équation de Poisson nous permet d'obtenir celle de la 
densité de charge d’espace ; on obtient : 


m=e (+) 


(26) 


Les figures 8 et 9 représentent les variations de À et 6: on y voit 


LE . . 
que pour les grandes valeurs de — le nuage de Brillouin a une den- 
sité constante p° et tourne comme un corps solide avec la vitesse 


Fig. 8. 


Het? r : É 
angulaire — ; quand — tend vers 1, la vitesse angulaire tend vers zéro 
et la densité vers 2p*; dans les magnétrons utilisés industrielle- 


r ; AS : 
ment — varie en général entre 1 et 3 ; ps prend alors des valeurs inter- 


4 


médiaires entre p* et 2p* et Ü, des valeurs comprises entre o et CA 
2 
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d) Charge d'espace totale. — La charge d’espace totale contenue 
entre la cathode et la surface de coupure peut se déduire de p par une 
intégration ou par application du théorème de Gauss ; on obtient par 
unité de longueur dans le sens de l’axe : 


(27) 


(28) 


e) Courant circulant autour de la cathode; champ magnétique 
des électrons. — Le courant total traversant un plan méridien est, 
par unité de longueur de l’axe : 


3= [| p.rt.dr 


Do 


soit d’après (7) : 


a [a"e(e = Jdu (29) 


(30) 
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(81) 


Il est à noter que ce courant circulant crée sur l’axe un champ 
magnétique Hy qui est de sens contraire au champ imposé H; Hs se 
déduit de J par le théorème d'Ampère : 

H= 47 H,—J, (32) 
H,esten général petit devant H : on peut calculer le rapport H$/H 
(quand ce rapport approche de l'unité, une théorie relativiste devient 
nécessaire) : 


Ho x Jo 
a=T (33) 
3 . 
z 0 e \2 , EoUp e \2 
k —?a(<) H? hi A a(<) H°: (34) 
f) Energie cinétique totale de la charge d'espace. — L'énergie 


totale contenue dans la charge d’espace se calcule par intégration ; on 
a par unité de longueur d’axe : 


Wo— W:'[: (2) = 22) + 2 Log. () 2e (5) —> ()] (35) 


= 


Wire Na (36) 


g) Puissance rayonnée par le nuage électronique. — Chaque 


électron du nuage rayonne sous forme d'onde électromagnétique la 


puissance : 
2 €? 
ns So 
dPs = (uses me) NENNERCTE 

On peut en déduire la puissance totale perdue par le nuage sous 
forme de rayonnement ; nous admettons que les électrons sont répartis 
au hasard et que le rayonnement des différents électrons est incohé- 
rent; on a alors pour la puissance totale rayonnée : 


P,— Ydp.= [© ap. 


e 


Soit tous calculs faits : 


er (8) 4) 


DA 
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tue) LÉ He Eee (38) 
7. Description des régimes bidromiques. — a) Distribution de 
potentiel. — En combinant les équations (10) et (13) nous pouvons 
écrire : 
2e DEN a = 
= V: TR Qa(> Fe +) + Kpd4? 
soit d’après (16) : 
1 (r a\2 yet 
Vi(r) = V à Fe <) + (39) 
DEP à yet 
iQ) A RE œ s? sh? cd] (4o) 
2 


Sur la surface de coupure y s’annule V,— V,; le potentiel de coupure 
ne dépend pas de la distribution de potentiel ; pour tout autre point 
du nuage V, -£ V, ; la figure 10 représente les deux distributions de 


1 ba r/a 1 bla T/a 
Fig. 10. Fig ur. 
Distribution de potentiel : 


- Fig. 10 : régime B, (courbe inférieure), régime B; (courbe supérieure); 
Fig. 11 : régime B, (courbe inférieure), régime B; (courbe supérieure). 


| potentiels de deux nuages ayant mêmes valeurs de a, Q, et b/a mais 
situés l’un dans l’état B, et l’autre dans l'état B;. Les régimes bidro- 
miques d’ordre supérieur, quand ils existent, sont également décrits 
* par la formule (40). La figure 11 représente la distribution de poten- 
tiel d’un nuage dans l’état B: et de son correspondant dans l’état B,. 


ul 
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b) Distribution de charge d'espace. — La formule (4) nous donne :. 


soit après transformation : 


(41) 


La densité de charge d'espace est infinie sur la cathode et sur la sur- 
face de coupure ; les figures 12 et 13 représentent schématiquement 


ë/a 
Fig. 12: Fig. 13. 


la distribution de charge d'espace pour des nuages dans les états Bo, B; 
et B; ayant mêmes valeurs de a, Q et b/a ; dans le régime B, il existe. 
un anneau intermédiaire de densité maxima ; l'amplitude du maxi- 


mum est d'autant plus grande que s est plus proche de la valeur cri- 
tique 51. 


__ c) Vitesse angulaire. — D’après la formule (7) la vitesse angulaire 
est la même, toutes choses égales d’ailleurs, quel que soit le régime 
considéré ; on a donc la même formule qu’en régime de Brillouin : 


(4a)4 


d) Charge d'espace totale. — D'après le théorème de Gauss on a” 
pour deux nuages ayant mêmes valeurs de a, et b/a : 


(er PR (dVi/dr)r= 


Qo ar (dVo/dr)r=0 * 
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Connaissant les expressions de V, et V, (formules (22) et (4o)) on 
obtient par un calcul simple : 


| Q=Q: IE (43) 


ÿo et do, sont les valeurs de y’ et t{ sur la surface de coupure ; y, est 
négatifet par conséquent Q, < Q, : toutes choses égales d’ailleurs les 
régimes bidromiques ont une charge d'espace totale plus faible que 
le régime de Brillouin. Le rapport Q:/Q ne dépend que de #, c’est- 


à-dire de b/a ; la figure 14 représente ses variations en fonction de a/d 
pour les divers régimes. 


Q: 
Qo 


k 0 1 a/à 
Fig. 14. 


e) Courant radial. — Nous appelons ainsi la quantité y figurant 
” dans nos équations; c’est-à-dire le courant total traversant dans un 
- sens ou dans l’autre un cylindre situé entre la cathode et la surface 
… de coupure. D'après l'équation (20), on a : 


L me Qa? y hrmey Ofa? 
J1 —= 3 IR 9e FE 


ris (A4) 
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jt ao! (45) 


f) Temps de transit. — Nous appelons temps de transit 7 le temps 
mis par un électron pour aller de la cathode à la surface de coupure; 
il est lié aux grandeurs 7, et Q; par la relation : 


d'oi Qi= Ji (46) 
OÙ ;: 
A OT EN cul | (7) 
= (48) 


La variation de + en fonction de a/b se tire de la formule (47) et est 
représentée sur la figure 15. 


T 
<< 
10 : 
5 - 
à 
8 
0 DS 8 | 


Fig. 15. Fig. 16. 


&) Courant circulant. — Appliquons la formule (29) aux régimes 
bidromiques ; nous obtenons tous calculs faits : ‘ 


(49) : 


:d 
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Il est intéressant de comparer J, au courant radial /; ; le rapport — a 
une signification géométrique simple. 
Appelons 2 l'ouverture angulaire d'un arceau du régime bidro- 


mique (fig. 16) : 


PUR (50) 


DE fr de Gr). 


Vy 


la figure 17 représente les résultats obtenus. Nous avons également 
comparé J, au courant J, circulant en régime de Brillouin dans un 
nuage ayant même valeur de a, Q et b/a (fig. 18). 


: 


dj ee 

Où 

03 
+ 0,2 
D 01 

a/b 
0 05 1 

É Fi E4 


h) Energie cinétique totale de la charge d'espace. — On obtient 
… dans ce cas: 


É Wii J'eerrar 

à E 31 , 

é, ; 4 sh? — + hyet/s? 

À KA 2 12 3 5/29 
W m2 P a? ———————— € 6" dt 
2 5 4 s2 0 e2Vy 2 

| 9 
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Les formules (35) et (52) permettent de comparer les valeurs des 
énergies W, et W, pour des nuages ayant même valeur de a, & et bJa; 
la figure 19 représente les résultats obtenus ; on y voit que tant que 


WW, 


D5 


a/b 


Fig. 19. 


« 


b +5 : è ce ë È 

> 2,4 le régime B; contient moins d'énergie que B,; au contraire 
>» . b 

B, a plus d'énergie que B, quant 2 <= < 2,4. 


8. Relations de similitude et ordres de grandeurs. — a) Nous avons 
mis les différentes grandeurs physiques caractérisant un nuage élec- 
tronique sous la forme : 


Go —= GF(<) pour le régime de Brillouin 
b Bo : : 
G, = G*F(<) pour les régimes bidromiques 
La même quantité G* apparaît dans ces deux expressions : c’est une 


fonction simple de ,a et Q qui dépend de la grandeur considérée 


mais non du type de régime. Nous pouvons donc donner des règles 
de similitudes qui sont valables pour tous les régimes. Cependant @ 


€ . . . (a 
et ne sont pas indépendants puisque © contient ; nous donnons 
donc des règles relatives aux trois paramètres indépendants a, H 


e é à 
et; le tableau ci-contre les résume; dans chaque cas nous avons. 


. . , . € ! = 
indiqué la puissance de a, H ou— dont dépend la grandeur consi- 
dérée ; par exemple le courant circulant varie comme : 


aH(e) 


WL 
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Grandeur considérée a 


Potentiel V. 

Densité de charge ‘d’ espace. 
Vitesse angulaire ; 

Charge d'espace totale Q 
Courant radial ; 5 
Courant circulant J . 
Temps de transit 

Energie cinétique totale W. 
Puissance rayonnée P (!) 


FF © b bb © © b& 


H an 
m 

2 1 
2 I 
I 1 
2 I 
8 2 
3 2 
— 1 — ! 
A 2 
6 » 


(‘) P est une quantité qui fait intervenir l’aspect particulaire de l’élec- 


tricité ; 


F e g : 
elle dépend non seulement de — mais aussi de e. 


b) Afin de préciser les ordres de grandeurs des diverses quantités, 


 ticuliers. 


ds ie tt d'u 
G j'te 


QE AE) 


a 
H = 
e]m 1,759 
= 2,199 
p 7: 777 
Q 1,709 
(D je 2,443 
Tia 3,820 
Je 6,840 
ci 6,395 
W 5,373 
px 5,201 
bJa 
v.(}) 
a 
b 
Va (°) 4,948 
; bo (2) 8,263 
b 
10 
Q 9,161 
7 9,161 
Jo 
J1 1,969 
J0 6,481 
, Ji 6,481 
To 
T1 4,653 
W5 1,742 
W: 2,083 1 
Po- 7,395 
‘ 


1 mm. 
100 ærstedts 
T0 QUE. ms 
volts 
10—t coulomb/cm* 
10/1: €. tm. 
10—!? coulomb/cm. 
10—+ A/cm. 
10—* A/cm. 
oise, 
10— erg/cm. 
10—1° erg/sec./cm. 


4,948 volts 


volts 


10—11 coulomb/cm* 


00 


10—1? coulomb/cm. 


10—!? coulomb/cm. 


PE D) 
10—* A/cm. 
10—* A/cm. 
10—* A/cm. 

©0 
10— sec. 
10— erg/cm. 
10—* erg/cm. 
10—10 erg/sec./cm. 
1109 


, 


A ———— 


nous donnons, dans le tableau ci-après, les valeurs dans deux cas par- 


7,5 mm. 
1 500 œrstedts 
1,759 107 u. e. m. 
27 830 volts 


10—$ coulomb/cm* 
ro!PSu te: m, 

3,092 10—* coulomb/cm. 
725,2 A/cm. 

129,9 A/cm. 

4,263 10—° sec. 

8,607 10 erg 

18,74 erg/sec./cm. 


1,790 
2,638 


2 


62 620 volts 
62 620 volts 
1,859 10—* coulomb/cm* 


Le) 


1-10 10 coulomb/cm. 
1 1159 10—7 coulomb/cm. 
0 

373,8 A/cm. 
123,0 A/cm. 
123,0 A/cm. 
co 
Sd T02 TOMNSeC 
2,790 10° erg/cm. 
3,337 10° erg/cm. 
26, 65 erg/sec./cm. 
110° 


JUN | 
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Le premier cas (colonne de gauche) est un cas typique des expériences | 
à faible puissance que nous avons faites et qui seront décrites plus 

loin ; le deuxième cas (colonne de droite) définit une limite supérieure 

des ordres de grandeurs réalisables : il correspond à l’un des plus 

puissants maguétrons que l’on ait construits (type HP 10 Vh 


9. Position de la surface de coupure. — Dans des conditions expéri- 
mentales données, on ne connaît pas a priori la position de la surface 
de coupure; les données sont a, c et le potentiel d’anode qu'on peut 
introduire sous la forme du paramètre m— V/V,.. Pour déterminer 
la position de la surface de coupure il faut accorder les distributions 
de potentiel calculées dans le nuage électronique à uu harmonique 
sans charge d'espace (potentiel en Log, r) s'étendant der — b à r —c. 
Or pour une même valeur de b/a le champ électrique sur la surface 
de coupure dépend du régime considéré. Il est plus faible pour les 
régimes bidromiques que pour le régime de Brillouin sauf si s a une 
des valeurs critiques s1, 5, ...; dans ce cas le champ du régime bidro- 
mique correspondant est égal à celui du régime de Brillouin ; laissant 
de côté cette exception nous pouvons en conclure que pour un poten- 
tiel d'anode déterminé la surface de coupure occupe une position 
différente suivant le régime qui se produit et pour être plus précis“ 
que le nuage électronique est plus étendu en régime bidromique” 
qu’en régime de Brillouin.'En effet, pour une même valeur de b/a les. 
distributions de potentiels en régimes 
de Brillouineten régime bidromiquèes 
ont l'allure représentée sur la figu- 
re 20 par les arcs OV,B et OV,B; 
la prolongation de ces courbes par 
des harmoniques sans charge d’es- 
pace jusqu’à r —c donne les arcs BC, 
et BC, ; le potentiel d’anode obtenu 
pour le régime bidromique est plus 
faible que celui obtenu pour le ré 
gime de Brillouin ; si l’on veut rame- 

&+ 20. ner le point C;, en C,; c’est-à-dire. 

trouver l'allure des phénomènes pour 

un potentiel d’anode déterminé, l’arc BC, est remplacé par l'arc BoC1, 
d’où le résultat aononcé. 


b/a c/a 


* 
UE RRES à s b ; ; ‘ 
Ceci dit, établissons la relation donnant— en fonction de <et m, 
a ‘#2 
entre r— b et r —c on a : 


V=AlLogr BR (53). 


ON TEA 
dFSÈrT 
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- Plaçons-nous tout d’abord en régime de Brillouin : entre r—@ 
Ur 06"on 4: 


dVo 2V* ( r? PE ) 


dre r \& r}° 
… Raccordons les deux distributions pour r — b nous obtenons : 
QUE a 
Aa); (54) 


OT nOUS AYORS : 


vo =v( +) 


= aV(Z — FJLog. c — Log. b) 


L'hé S"oLies 


@ 


> 
SES, 
als 
CHE 
RE 
EEE, 
als 
œ| À 
Sat 
1 

Q 
PÉTER, 
D 

œ 
=| 
D 
RS 
a 
© 
ae 

ls 

S) 


— Log. +) (55) 


Fr 
… Si l’on suppose le nuage en régime bidromique nous pouvons poser 
… pour r — b d’après le théorème de Gauss : 


È 
k A SPRMEMMRNTES dVs 


De AMONT ONE a 


ne = b Ca + 2 2 LA 4 À LA 
la fonction n(2) a été calculée précédemment et est représentée sur 


. la figure 16; on peut poursuivre le calcul comme en régime de 
» Brillouin et on obtient finalement : 
4 


% Les équations (55) et (56) ne peuvent être résolues que numérique- 


#Q 


ment. À titre d'exemple, nous avons représenté sur la figure 21 les 


) valeurs de—en fonction de m pour les divers régimes dans le cas 


où ‘. — 7,5; pour m< 0,22 seul le régime de Brillouin B, est possi- 
- ble; pour m > 0,4 les régimes B, et B, sont possibles, dans la région 
| Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mai-Juin 1954). | 21 


se 


RETOUR ET A tir ES 


Fe. à 


UE 
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intermédiaire les phénomènes peuvent être plus compliqués car des 
régimes bidromiques d'ordre supérieur sont également possibles. 


cathode b/a 
o| un 


k à 


_ 


10. Passage aux cas-limites du magnétron à cathode filiforme et des 
la diode sans champ magnétique. — Envisageons maintenant un cas-" 
limite de la théorie : celui ou b/a tend vers l'infini; pour l’étudier on 
doit faire tendre le paramètre s vers zéro; or d’après (20) s varie 
comme Qa/“%/j°%%; pour faire tendre s vers zéro, on peut donc sup-. 
poser que : > 
+ 


a) Q et j restent finis et a tend vers zéro ; b reste alors fini; ce cas” 
est celui des magnétrons dans lesquels la cathode est un filament. 


mince ; “ 


b) a et j restent finis et Q tend vers zéro ; b tend vers l'infini; 
l’anode peut être placée à une distance finie et ce cas est celui de la" 
diode cylindrique sans champ magnétique. à ‘4 

Les deux cas ci-dessus sont à la limite décrits par la même fonc-" 
tion y; en particulier, on peut en conclure que la distribution de 
charge dans un magnétron à cathode filiforme diffère très peu de 
celle d'une diode sans champ magnétique tant qu'on ne s'approche 


s 


( 
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- pas de la surface de coupure, résultat théorique remarqué par Page 
FRS , 
- et Adams dans un cas particulier ESS 125) ; la fonction y correspon- 


dant à : s— 0 doit donc avoir un rapport avec la fonction classique £? 
de Langmuir ; en fait on démontre facilement : 


Ys=0 = hd (57) 


… On reconnaît sur la figure 4, l'allure bien connue de la fonction LEE 

- y comme £? tend vers 1 quand { tend vers l'infini. 

Pour étudier de plus près les atmosphères électroniques se rappro- 

- chant de ce cas-limite, il nous faut préciser un peu les lois que suit la 

fonction y quand s est très petit, mais non nul ; nous renvoyons pour 
ceci le lecteur à l’appendice II de notre thèse de Doctorat (19). Les 

- deux principaux résultats sont les suivants : 


: : b 2 
a) quand s est faible, la relation entre s et— peut s'écrire : 


(58) 


Mavec A°— 10,45, À — 3,233 ; 


+ b) quand s est faible on a sensiblement : 


Y—=B=— 1,92. 


+ Ces deux propriétés permettent de déterminer l’alluredes différentes 


pu relatives aux diverses grandeurs physiques au voisinage 


È de=— 0. On trouve que : 


Si 0,449. = 0,402. 9—>2,507 radians— 159,6 grades — 143040". 


Brant Wi 
Co 7 > 0,449. ww; 0 


» l'allure des phénomènes quand b/a tend vers æ ilest logique de cher- 
… cher ce qui se passe quand b/a tend vers 1. On considère généralement 
poor obtient ainsi le cas du magnétron plan. Or, en toute rigueur, 


EF ; , : 
le passage à la limite —— 1 ne représente le magnétron plan que si 
on suppose de plus que a tend vers l'infini, la différence b— a tendant 
vers une limite finie. Nous insistons sur cette difficulté car presque 
tous les auteurs ont jusqu’à maintenant espéré représenter les cas 
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pratiques où b/a est voisin de 1 et a fini (fig. 22, 1) par l’approxima-" 
tion plane (fig. 22, Il); méthode qui, évidemment, ne peut être que 
grossière pour l'étude des magné- 
I Jp trons réels qui fonctionnent en 
général avec b/a voisin de 2. Mais. 
cette méthode est même radicale-. 
RENE ment fausse et conduit à des résul- 
ù tats qualitativement inexacts. Elle 
revient à négliger la force centri-" 
fuge dans le mouvement des élec- 
trons. On peut facilement voir 


b/a = 1+€ b/a=l que ceci est inadmissible dans le. 
CETTE a infini cas cylindrique même quand b/a_ 
b-a fini est voisin de 1 ; chaque électron 


est en effet soumis à une force” 
électrique /£ et à une force magné- 
tique /x : en régime de Brillouin 
ces deux forces sont radiales et leur résultante s'oppose à la force 
centrifuge j, : : 


Fig: 22. 


À, 


Fee j 


Au voisinage de la cathode ces trois forces s’annulent, mais on voit 


facilement que si on pose = — 1 +e, fr est de l’ordre de <?, tandis que \ 
fa est de l’ordre de & ; par conséquent, à la limite on a fn  f4 et il est x 
inadmissible de négliger f, devant fx. 

En fait, quand on considère que les deux cas représentés sur la 
figure 22 sont identiques, on est conduit à un résultat paradoxal 


La 


dt a 


quand ? < 2 nous avons trouvé que tout régime bidromique est 
impossible; la seule solution consistante des équations de la charge“ 
d'espace est celle qui représente le régime de Brillouin; dans le“ 
magnétron plan au contraire une infinité de régimes bidromiques 
sont possibles ; il y a donc lieu d'étudier de façon précise comment” 
ces deux cas se rejoignent. Nous renvoyons pour ceci le lecteur à" 
l’appendice IT de notre thèse de doctorat : on y trouvera une descrip-« 
tion des propriétés des régimes bidromiques d'ordre n très élevé” 
obtenus quand s tend vers l’infini. Les principaux résultats sont les 
suivants : * 

— les régimes B, présentent (n— 1) anneaux intermédiaires de 
densité maxima; donc quand n tend vers l'infini le nombre des” 
anneaux tend vers l'infini, l'intervalle entre eux tendant vers zéro ; 

— la distribution de charge d’espace entre deux anneaux consécu- 
tifs tend alors vers celle d'un magnétron plan en régime bidromique. 
simple (régime décrit par exemple par Page et Adams (ae 


PR _ 
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— la surface de coupure tend vers une position-limite définie par 


b b b 
une certaine valeur de —:{(—}) —+ (2) s 
a a /n 4} 


— la théorie fournit, au moyen d’un calcul d’ailleurs assez pénible, 


b A te 
la valeur de (à) ; nous avons trouvé (2) — 2,55; la méthode très 


différente exposée par Brillouin et F. Bloch (14) conduit à + — 2,27 


L les deux méthodes contiennent des approximations différentes mais 

assez délicates. Enfin, il semble que les résultats obtenus à ce jour 
… par le calcul numérique direct sont compatibles avec l’une ou l’autre 
- des deux valeurs ci-dessus ; 


— le nuage cylindrique correspondant à la valeur critique (2) est 
en quelque sorte formé par la juxtaposition d’une infinité de nuages 
“du type magnétron plan. Si a est fini, chacun de ceux-ci n’occupe 
“qu'un, intervalle infiniment petit. Mais on peut faire tendre a vers 
» l'infini de telle façon que chacun de ces intervalles devienne fini. Le 
régime bidromique simple du magnétron plan s'obtient alors en ne 
conservant de la distribution de charge d'espace que la première 
… période. 


IV. — ÉTUDE EXPÉRIMENTALE DU MAGNÉTRON DE HULL 


“ 1. Description des tubes employés. — Nous présentons maintenant 
» les résultats d'expériences faites sur des magnétrons de Hull spéciale- 
* ment construits pour se rapprocher des conditions théoriques. Tous 
* ces tubes sont du même modèle représenté sur la figure 23. Les carac- 
. téristiques suivantes sont à noter : 


Has it M rt) 


s \ Fig. 23. 


de. ie: 


— chaque tube comporte une anode centrale A et deux anneaux de 
_garde A, et A2; la longueur des anneaux de garde est 2c c'est-à-dire 
» égale à leur diamètre ; 

 -— Ja cathode est à oxydes, à chauffage indirect; le filament est en 
double hélice; ceci a pour but de réduire au maximum le champ 


Dur SR 
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magnétique propre du courant de chauffage ; on peut, au cours des . 
expériences, vérifier que ce champ parasite est négligeable en coupant” 
le courant de chauffage : l’inertie thermique de la cathode est suffi- 
samment grande pour qu’on puisse, dans les vingt secondes qui 
suivent, poursuivre l'expérience en cours et vérifier que rien n'est 
changé ; $ 

— les plaques sont en constantan (alliage non magnétique); 

— les tubes sont scellés, en ampoule de verre. Les opérations 
habituelles (montage, pompage, dégazage, activation de la cathode,w 
scellement) ont été effectuées très soigneusement dans un laboratoire « 
d'électronique industriel bien outillé et rompu à ces techniques. | 

à Le tableau ci-dessous donne la liste des différents tubes étudiés et” 
ï leurs caractéristiques principales ; il y a une certaine incertitude sur 
le diamètre des-cathodes car on ne connaît pas l'épaisseur de la“ 
couche d’oxydes ; nous avons admis selon les conseils du constructeur“ 


que l'épaisseur de cette couche est de 0,1 mm. £ 
| : 
a Taseau III | 
: re 
f1 \ ‘4 
| 
1] V3/2 Vas: IR: 

du 20 Lea | Observations | 
! tape) (mm) (mm: théo- expé- |théo-|expéri- |. 


rique rimental | rique | mental 


116,2 | 30. 14,839) 19,5 10‘ 19;,7 1051 25,5 27 Mo — 0,40? Îl 
+: 2101052125 la 4910307 0) MNAn D» 1H1b 40027476 1119 
de 3 | 10,2 | 16,67/1,634| 89,7 » | 77 » | 3,36l — pas de transition || 
& | 10,2 | 12,5 |1,225/419 » (370 » 0,54 — i typique 

g BAS; 21132003 902 22 ax » 127,7 | 27,2 1k 
et 6 | 4,2] 30 |7,143| 16,44 » | 15,6 » | 26,8 | 28,2 (mo — 0,22 à 
EP 7 — — _ — _ — _ tube défectueux | 
ne : B,2 | 30 |7,143| 16,44 » — 26,8 | 27,9 HE) 
, | — — = — — — — | tube défectueux 
# 10 | 6,2 | 30 |4,839| 19,5 » _ 25,5 —. | tube douteux. 
2% \ 11 6,2 | 30 |4,839| 19,5 » — 25,5 — |my—0,30 U2 
È F 12 4,2 | 30 7,143] 16,44 » — 26,8 _ Îmo = 0,26 | 
ï Tee 
a [18 also |7,143| 16,6 » si Ni RU Im 0,23 É 
x ee 1". 
A 4 
Le | 2. Description du mont — N 6 éri 1 
re ” 6e, otre étude expérimentale est essen- 
Sal tiellement celle de la caractéristique ,v, des magnétrons. Le montage. 
à généralement utilisé était celui représenté schématiquement sur la 
it ne, 
Len 
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figure 24 ; lé courant débité par chaque anode passe dans une résis-#% 


tance de charge ; les trois résistances de charges R;,, R;, R; sont reliés 
ensemble en un point M qui est mis à la terre ; on crée entre M et la 
cathode une différence de potentiel variable V, + AV sin wf ; 
Ro, R:, R: sont telles que les chutes de tensions entre leurs des 
extrémités soient négligeables devant AV (de l’ordre du centième de 
volt). De cette façon les trois anodes restent pratiquement équipoten- 
tielles et leur différence de potentiel v, avec la cathode balaye l’inter- 
valle V, AV ; Viet AV sont mesurés avec deux voltmètres non repré- 
sentés sur la figure. Les plaques X de l’oscillographe cathodique OC 
enregistrent la partie variable de la tension vw, et les plaques Y la 
chute ohmique dans les résistances Rs, R;, R2, c'est-à-dire le courant 


Fig. 24. 


débité par chacune des trois anodes; il est commode d'observer 
simultanémeni ces trois courants au moyen d'un commutateur élec- 
tronique CE ; l’amplification nécessaire (de l’ordre de 1 000) est alors 


* effectuée avant la commutation dans trois amplificateurs identiques 


et la sortie du commutateur est branchée directement sur les plaques 
de l’oscillographe. Dans la plupart des expériences le balayage a été 
fait à la fréquence 50 et les oscillogrammes ont été photographiés 
avec un temps de pose de 1/50 de seconde. La fréquence de commu- 
tation est voisine de 15 000. Le commutateur électronique est parfois 
nuisible (spot moins fin, nécessité de balayer à une fréquence très 


_ inférieure à la fréquence de commutation); on peut alors s’en passer 
en n’observant par exem 


ple que le courant débité sur l’anode 


centrale. 

Le champ magnétique H est cré 
un courant {x ; on a adjoint à ce so 
Helmholtz B'et B' parcourusrespectivement par les courants £, et iy; 


é par un solénoïde B parcouru par 
lénoïde deux couples de bobines de 
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# ces bobines fournissent des champs supplémentaires H” et H” perpen- 


Y 5 2 HR 


diculaires à H ; l’ensemble est représenté sur la figure 25. La cons- 


truction en a été soignée pour qu’on puisse calculer les champs H, 
2 l ! ’ # . = nm . 

H' et H' à partir des données géométriques et des valeurs de 24,2, 15: 
P 8 #°°E 


H= (23,729 0 0ù)7 ) 
— 1,267, (59) 
H'— rite \ 


Les bobines B et B” permettent donc de faire varier l'orientation du 
champ résultant à l’intérieur d’un cône ayant pour axe celui du solé- 


Æ 


Fig. 25. 


noïde B. Les tubes sont montés de façon rigide à l’intérieur du solé- 
noïde ; si leur construction était parfaite leur axe serait parallèle à 
celui du solénoïde ; en fait, les deux axes font toujours un petit angle 
en général inférieur à un degré; les bobines B’ et B" permettent 
théoriquement de corriger cet écart; bien entendu on ne connaît pas 
a priori la position de l’axe du magnétron et ce réglage ne peut être 
effectué que si on a un moyen de le contrôler: on verra plus loin 
comment cela se fait. On peut d’ailleurs remarquer que dans presque 
toutes les expériences H’ et H" sont de l’ordre de H/100 et que par 
suite l'intensité du champ résultant peut être confondue avec H. 


3. Fonctionnement en diode. — Sur certains tubes nous avons vérifié 
la loi en VAS et comparé la valeur expérimentale de j/V#2 à la valeur 
théorique calculée à partir de la formule de Langmuir. C'est un 
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, 


moyen très utile pour vérifier que la cathode est en bon état sur toute 
sa surface. Nous n'avons conservé que les tubes pour lesquels les 
deux valeurs de j/V*= différaient de moins de 5 0/0. 


4. Etude de la coupure. — Les figures 26 et 27 représentent les 
caractéristiques z v, d’un des tubes. On a opéré sans commutateur en 
enregistrant seulement le courant reçu par i’anode centrale: les 
différentes courbes ont été obtenues en faisant varier H et photogra- 
phiées sur une même plaque; la figure 26 représente les phénomènes 
pour des valeurs faibles de H depuis la valeur zéro; la figure 27 


représente les phénomènes pour des valeurs plus fortes de H. Les 


données relatives à ces photos sont précisées dans le tableau IV qui 
constitue un répertoire des photos. On peut faire les remarques 


: 


— au-dessus du potentiel de coupure les diverses caractéristiques 
tendent vers des courbes déduites par translation horizontale de la 
courbe en V*? obtenue pour H—o; c’est un résultat théorique bien 
connu énoncé notamment par Brillouin (14) qui précise de plus que 


- l'écart avec la courbe de Langmuir est proportionnel à H° ce qui se 
- vérifie du moins grossièrement ; 


— la coupure devient plus raide, au fur et à mesure que H croît ce 
qui est explicable ; quand H est faible, V,, l’est aussi, et divers phéno- 
mènes paraëites peuvent devenir plus importants (champs magnéti- 
ques-parasites, vitesse initiale des électrons, ...); 

— toutefois, la coupure n’est jamais aussi simple et brutale qu’on 
pourrait le prévoir ; elle s'accompagne de phénomènes assez complexes 
(hystérésis, oscillations de haute fréquence...) ; certains peuvent être 
liés à l'existence de trois anodes et à des imperfections géométri- 


- ques ; nous l’ignorons ; 


— compte tenu des remarques précédentes, le potentiel de coupure 
suit assez bien la loi V,,/H? — Cte (à 1 ou à 2 0/0 près en général); 


les valeurs théoriques et expérimentales de V,,/H° diffèrent en général | 


._ de moins de 5 0/0. 


5. Etude du courant résiduel. — a) Complexité des phénomènes. — 


. C’est une chose bien connue que dans la région de coupure on 


=> 


observe un courant résiduel dont l'explication est très délicate. En 


fait, quand on explore la caractéristique &,v, dans la région de cou- 
pure on observe des phénomènes parfois complexes. Les figures 28, 


29, 30 en sont des exemples. | 
L'examen d'un grand nombre d’oscillogrammes de ce genre conduit 


aux remarques suivantes : 
— Je courant résiduel croît, en général, avec le potentiel et plus 


vite que celui-ci ; 
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— toutefois il subit des discontinuités pour certaines valeurs 
de v, et au voisinage de ces discontinuités on a souvent diy/dvy < 0 


(fig. 28) ; 


— les discontinuités se produisent toujours avec une légère hysté- 


résis (fig. 28) ; 


— on observe parfois mais rarement des hystérésis bien plus larges 
(fig. 29) pouvant atteindre la centaine de volts; 


— les oscillogrammes montrent de nombreuses oscillations : on 


reconnaît sur certains (fig. 28 et 29) du bruit de fond dont on observe 
les composantes de basse fréquence et sur d’autres (fig. 30) des oscil- 
lations d'un type particulier qui semblent s'analyser comme des 
suites de transitions entre deux états statiques différents et également 
stables (ou instables) ; 


— l'ordre de grandeur du courant résiduel est très variable quand 
on ne prend pas de précautions ; dans le tableau IV nous avons indi- 
qué les valeurs de l'amplitude de courant 4, (hauteur de l’oscillo- 


gramme) effectivement observée et de celle Az, qu’on obtiendrait dans 
les mêmes conditions d’après la formule de Langmuir si l’on suppri- 


mait le champ magnétique. Le calcul du rapport Aë,/Ai, est un moyen 
grossier de comparer le courant résiduel aux courants qui circulent 
dans le tube; on obtient des valeurs très variables, d'autant plus 
petites qu'on est plus loin de la coupure; 


— la densité du courant résiduel est toujours bien plus grande sur 
les anneaux de garde que sur l’anode centrale : un rapport de densités 
8 q 
de l’ordre de 10 est une valeur courante. 


b) La loi m—Cte. — On peut en faisant varier H (et simultané- 
ment V,) étudier comment varie le potentiel v auquel se produit une 
certaine discontinuité ; on constate alors que pour les discontinuités 
les mieux définies v varie comme H°?; autrement dit le rapport 
m—v/V,, reste constant. Si l’on se reporte au chapitre III on voit que 
ceci veut dire que chaque discontinuité du courant résiduel suivant 
cette loi se produit quand le rapport b/a du nuage électronique 
atteint une valeur déterminée. 


6. Etude de la première transition. — a) Description. — Nous avons 
constaté sur tous les tubes que nous avons étudiés que le début de la 


caractéristique donne lieu à des phénomènes relativement simples et 


reproductibles qui sont représentés sur la figure 31 ; la caractéristique 
commence par un arc C très régulier et pour une certaine valeur 
de v, le courant résiduel tombe brusquement puis recommence à 
croître le long de l’arc C;. Parfois la transition $e fait en deux étapes 
comme indiqué sur la figure 32 ; l’oscillogramme de la figure $1 en 
est un exemple. Ce n’est que sur l’arc C, que l’on observe les phéno- 
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mènes assez compliqués (hystérésis, instabilités..…) tels que ceux 
représentés sur les figures 29 et 30. Cette transition suit toujours très 
bien la loi »#— Cte (avec une précision de l’ordre de 2 à 3 0/0). 


Fig. 31. Fig. 32. 


b) /nfluence de l’inclinaison du champ magnétique. — L'expé- 
rience montre que dans la région de cette première transition l’allure 
précise des phénomènes dépend fortement de l'orientation du champ 
magnétique : un tube étant monté de façon rigide dans le solénoïde. 
et les valeurs de zx, Vo et AV étant fixées, on constate que l'amplitude 
de la première transition change beaucoup quand on fait varier #, eti,; 
en suivant le réglage sur l’oscillographe on peut trouver un couple 
de valeurs de c, et £, qui rendent le courant résiduel minimum et qui. 
simplifient au maximum l'allure des phénomènes. Nous admettons,. 
ce qui paraît évident, que le champ résultant (H + H° + H" + champ 
terrestre) est alors parallèle à l'axe du magnétron. Le courant résiduel, 
Juste au-dessous de la transition est alors bien plus faible que quand 


on opère sans faire ce réglage; on en conclut donc que, au moins 


dans cette région de la caractéristique une grande partie du courant 
résiduel est due à l’inclinaison du champ magnétique sur l'axe du 


magnétron. Pour préciser ceci on peut, ayant effectué le réglage 


précédent, faire varier l’un seulement des deux courants 7, et i,; on 
fait alors tourner le champ magnétique dans un plan passant par 
l’axe du magnétron. Les figures 33 à 39 montrent ce qu’on obtient 
quand on augmente progressivement l'angle à de l’axe et du champ 
magnétique; on y remarque que pour «—0o le courant résiduel 
semble suivre la loi d'Ohm (au bruit de fond près) et a une valeur 
très faible; la résistance du tube est alors d'environ 45 mégohms. 
C'est l’ordre de grandeur qu’on peut attendre des résistances d’isole- 
ment du tube ; autrement dit, &/ semble que dans cette région de la 
caractéristique le courant résiduel se compose d'un courant de 


fuite ohmique et d'un courant dà à l'inclinaison de l'axe et du 


champ magnétique ; de plus, ce deuxième courant semble à peu près 
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Fig. 33 à 39. — Influence de l’incli- 
naison du champ magnétique sur 
le courant résiduel. 
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- proportionnel à &; une inclinaison d’un degré fait apparaître un 
courant supplémentaire environ quatre fois supérieur au courant de 
fuite. Pour a — 20 l’état du magnétron paraît entièrement boule- 
versé. Si l’on regarde en détail la déformation de la caractéristique 
au fur et à mesure que « augmente on constate que c’est surtout pour 
des potentiels inférieurs au potentiel de transition que le tube est 
sensible de façon critique aux variations de à : l'arc C, sé déforme 
très rapidement quand à varie: au contraire l'arc C; reste pratique- 
ment inchangé tant que « reste inférieur à 1 degré. L'expérience 
démontre donc l’existence de deux états de propriétés très différentes. 
En fait, on observe souvent comme sur la figure 37, un état intermé- 
diaire et parfois deux. Quand 2 atteint des valeurs de l’ordre de deux 
degrés des phénomènes d’hystérésis apparaissent souvent ; ils sont liés 
à l'existence de nouveaux états du magnétron : il y a un changement 
brusque de l’allure des phénomènes quand on passe de la figure 38 à 
la figure 39 ; l’arc C, a presque complètement disparu et est remplacé 
par un nouvel arc BA à 
est intéressant d'étudier 
les variations du poten- 
tiel pour lequel se pro- 
duit la première transi- 
tion (C5 $ C2) en fonction 
de «. Il est alors préfé- 
rable pour déterminer 
les potentiels de transi- en irannpthie sions da PE eh n a 
tion de manière plussüre 
de les relever sur un 
oscillogramme où l’on a 
observé en même temps 
le courant sur les trois 
anodes tel que celui de 
. la figure 4o ; l'emploi du 
commutateur nuit à l’ob- 
servation des détails (tels que les états intermédiaires) mais le rappro- 
chement des trois courbes rend la lecture des tensions plus sûre et per- 
met de vérifier le bon fonctionnement du tube. Il estcommode de carac- 
tériser la position de la transition par la valeur du rapport »m—=v/V,, 
et de tracer la courbe donnant m en fonction de «; on obtient en 
général une courbe assez symétrique ayant l'allure représentée sur la 
figure 41; sa partie centrale est assez mal déterminée (ie courant 
résiduel est très faible dans cette région) mais l’indétermination qui 
en résulte sur l’ordonnée m, du sommet est assez faible (2 ou 3 0/0); 
or m, est le résultat le plus intéressant. 
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c) Durée de la transition. — Pour mesurer grossièrement la durée 


de la transition, nous avons réuni ensemble les trois anodes, placé: 


sur le culot une résistance de charge unique et relié ses bornes aux 
bornes d’entrée de l’oscillographe par un câble coaxial; nous avons 
alors exploré un tout petit intervalle Vo — AV, Vo + AV contenant la 
transition. Si l’on fonctionne en « Lissajous » comme nous le faisons 
d'habitude, on observe un cycle très étroit (cf. fig. 42); il est plus 


VOAV  Vo+AV 
Fig. 42. 


commode d'utiliser alors pour l'observation le balayage de l'oscillo- 
graphe; on obtient alors un oscillogramme crénelé ; les créneaux 
sont très nets si le temps de transition 


NAT est court devant la période de balayage ; 
£ mais quand on raccourcit cette période 
se" on s'aperçoit que la transition n’est pas 


instantanée et on peut évaluer sa durée ; 


Fig. 43. les figures 43, 44, 45 représentent la 
même transition mais avec une fré- 
quence de balayage de plus en plus 
élevée. Sur la dernière on peut évaluer 
la durée de la transition , : 

Fig. 44. 2u sec. <T To TL Au sec. 


CE On peut se demander si ces temps ne 
+ sont pas dus au circuit et à l’oscillo- 

MAX graphe ; pour le voir nous avons, 'sans | 
4 f rien changer au circuit, remplacé letube 


Fig. 45 par un générateur de signaux rectan- 
1 ARE gulaires ; on s’aperçoit alors facilement 


JE que le temps de montée de l’ensemble 
circuit, oscillographe est nettement inférieur à la microseconde ; 


. % représente donc bien la durée de la transition elle-même. Dans 


certains cas, on constate que la transition est plus rapide dans un sens 
+ que dans l’autre. 
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7. Discussion et interprétation des résultats. — Les expériences qui 
précèdent mettent en évidence plusieurs états du magnétron doués de 
propriétés différentes ; le plus simple est celui que l’on obtient pour 
de faibles valeurs de », ; cet état C, est caractérisé par une très forte 
sensibilité à l’inclinaison du champ magnétique H : des variations de 
cette inclinaison de l’ordre de 2 à 3 minutes ont sur lui une action 

- décelable. Il est logique d’assimiler ce régime au régime de Brillouin ; 
en effet, un champ H incliné produit sur les électrons une force paral- 
lèle à l’axe ; si l’inclinaison est faible cette force est faible, elle ne 

» peut avoir une influence notable que si son effet dure sur chaque 
électron pendant un intervalle de temps assez long ; seul le régime 

- de Brillouin remplit cette condition. La première transition corres- 

- pond donc fort probablement à la disparition du régime de Bril- 
louin et à la formation d'un régime bidromique. Le régime C; peu 

sensible à l’inclinaison du champ magnétique serait donc le régime 
bidromique simple B, et le régime intermédiaire C, serait le régime 
bidromique B:. Îl est intéressant de comparer la durée de la transition 

» à la période de révolution des électrons en régime de Brillouin ; dans 

- l'expérience citée au paragraphe précédent, on avait : 


période de révolution : 0,01 y sec. 
durée de transition : 3 u sec. 


» La transition est donc relativement lente comparée aux mouvements 

* individuels des électrons, mais ceci ne nous paraît pas une objection 

à notre interprétation car l’évolution rapide du plasma d’un état 
statique vers un autre doit s'accompagner d’oscillations qui peuvent 
n'être que peu amorties. 

+ Revenons maintenant sur la valeur m, —v/V,, caractéristique de la 

- transition ; les valeurs trouvées expérimentalement ont été indiquées 

_ dans le tableau III; nous y avons encadré les résultats les mieux 

établis ; on remarque donc que : 

L a) la transition est bien reproductible sur les tubes de rapport 


Hola 7,14; 


b) /a transition est observable, mais moins bien reproductible 


- sur Les tubes de rapport cJa —=4,8; ; 
> c) Les tubes de rapport c/a 4 ne donnent pas de résultats très 
. nets. 
*  Lesrésultats que nous avonsénoncés au paragraphe 6se rapportaient 
en fait aux deux premiers types de tubes ; on voit clairement sur les 
- oscillogrammes correspondants que le courant résiduel a deux causes 
très différentes, l’une est l’inclinaison du champ, elle se manifeste 
_ quand le magnétron est en régime de Brillouin, l’autre nous est 
inconnue, mais elle se manifeste surtout quand on approche de la 
coupure ; on détecte facilement dans cette région des oscillations de 
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haute fréquence. Sur les tubes de rapport 7,14, les deux phénomènes : 


sont bien separés et correspondent à deux régions distinctes de la 
caractéristique. En effet, comme nous allons le voir, il y a tout lieu 
de penser que la transition se produit quand le rapport b/a =>; 
c’est-à-dire à de faibles valeurs de m. Pour les tubes de rapport 4,84 les 
deux zones sont déjà moins bien séparées. Enfin, pour les tubes de 
rapport c/Ja 4, bla est égal à 2 pour m>>0.,5 et les deux zones se 
recouvrent: les phénomènes sont alors plus complexes et notre 
méthode ne fournit pas de résultats très nets. | k 

En définitive, nous pouvons, en faisant la moyenne des résultats 
du tableau III conserver les résultats suivants : 


HE OUR pour CRT 
Mÿ=—=0,99 pour cJa=—={k,8h. 


Nous allons voir que ces valeurs se relient à la théorie présentée 
au chapitre III ; nous y avons vu que pour b/a € 2 le régime de Bril- 
louin est le seul possible ; pour b/a > 2 un ou plusieurs régimes 
bidromiques sont également possibles ; or nous avons donné (Il, a) 
ie moyen de calculer b/a en fonction de m pour un tube de valeur c/a 
donnée : le résultat est fourni par l’équation (55) en régime de Bril- 
louin et par l'équation (56) en régime bidromique; ces deux équa- 

: me à : b 

tions sont d’ailleurs identiques pour b/a — 2 car on a alors i(2)= E 
Nous pouvons donc établir un diagramme ( , nm) pour repérer les 
états des divers tubes et tracer dessus la courbe b/a—2 (fig. 46). Si 


Fig. 46. 


on reporte sur ce diagramme les valeurs expérimentales trouvées 
pour M, on remarque quelles se placent assez bien sur la courbe 
b/a — 2; d'où la conclusion suivante : toutes les fois qu'un régime 
bidromique est possible il s'établit plutôt que le régime de Bril- 
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dutype magnétron peuvent être rap- 


Hull être appelées lignes de Bril- 
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louin ; le régime de Brillouin se produit quand il est le seul 


possible. 

Pour terminer cette discussion, nous pouvons rappeler les résul- 
tats théoriques suivants relatifs à la transmission B, 2 B, quand elle 
se produit pour b/a — 2 : 

— la position de la surface de coupure est la même pour les 
deux régimes ; 


— la charge d'espace totale est la même pour les deux régimes ; 
— l'énergie cinétique totale du nuage est plus grande dans 


d'état B;, que dans l’état B, (la différence est d’environ 20 o/o). 


On en conclut donc que la plus grande stabilité du régime B, ne 
s'explique pas par des raisons énergétiques ; on peut toutefois remar- 
quer que pour des tensions légèrement supérieures à la tension de 
transition on a toujours : 

Wii > W 
mais on a : 


Qi < Qs. 


V. — THÉORIE DES AUTRES TYPES DE MAGNÉTRONS (!) 


4. Equations générales des charges d’espace du type magnétron. — 


- Avant d'aborder les divers autres modèles que nous avons annoncés 
au chapitre Il, nous pouvons étudier 


le cas général : les charges d’espaces 


portées à un système de coordonnées 
eurvilignes u, us, U3; les lignes us 
sont les lignes de force du champ 
électrique et les lignes u: celles du 
champ magnétique ; les lignes us 
peuvent, par analogie avec le cas de 


louin. Les éléments de longueurs 
dans ces trois directions sont 


Uz 


Fig. 47: 


ds, ==h;du; ds; — hodu: ds: — h;dus. (60) 


Les surfaces u, —Cte sont les équipotentielles du champ élec: 


trique, l’une d’entre elles est la cathode d’équation : 


PR NT : (61) 


(:) Dans ce chapitre les formules sont écrites en u.e. m. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mai-Juin 1954). 22 
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» 
Si nous négligeons le champ magnétique dû aux électrons le champ … 


magnétique dérive lui aussi d’un potentiel W ; les équipotentielles » 
sont les surfaces u: — Cte et l’on a la relation : | 


RAR (62) 


Les équations de la charge d’espace s’écrivent : 


mo? — eV (63)! 
Z STAR équations dynamiques 
rot nv — eH (64) 
> 
div pv— 0 (65). 
&ro équations électriques 
AV — Fe (66) ; 


Li) 
L’équation générale (64) est valable pour tout faisceau d’électrons # 
k émis sans vitesse initiale à partir d'une cathode sur laquelle il nya « 
pas de champ magnétique normal (cf. par exemple Gabor (15)). Sous 
forme explicite les équations de la charge d’espace s’écrivent : 


 sm(ui + vù + ul) = eV (67) » 

3 > | 

Sa; (hsmvs) — jus Cremve) — (e] (68) = 

L 

se To gas Vus) — ju (amv) = eH (69) 
*e | 
Ty à { 
L Ju Camus) = À (Himvs) = 0 (70). | 
| 0 à à ‘1 
| 2m (R2hspui) ee Su: (Rshpve) + Jus (hihopvs) — le) (71) È 
L 1 9 fhshsdV\. Exp + 
pu Fnon (A du) = à AGO 


On pourrait se proposer d'éliminer v;, v: et v, entre les quatre équa- à 
tions dynamiques afin d'obtenir une relation entre V,H et les coor- ; 
données (relation de coupure); l'opération ne réussit pas en général : 
car les équations (68), (69) et (70) ne s’intègrent pas. Vous allons 
2 plutôt rechercher dans quelles conditions il existe un régime singu- 

lier de Brillouin c'est-à-dire dans lequel on a en tous points : | 


à = Vi = Us —= 0. 


CARE 
AU 4 1 
UP ei LOU AO 


€ 


"] 


he Né DR 
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Dans ce cas les équations s’écrivent : 


3 M0i = eV (73) 

| (Asmvs) = 0 (74) 

_ (hsmvs) —— eh;h,H (75) 
7 (Aihap0s) — 0 (-6) 
FÉRSRESS (77) 


L'équation (75) peut alors s'intégrer : on obtient, compte tenu de la 
condition v;— 0 pour uw — a : 


De AC * “ehshiHdu 


ou : 


(ameV)# = À 1 “ohshHdu, (18) 


Pour que cette formule ait un sens il faut que le deuxième membre 
soit fonction de u, seulement. Or la formule (74) nous impose la 
condition : 


(79) 


Nous pouvons supposer de plus que l'on a : 


hu (80) 


Dans les deux cas (78) aura un sens si : 


kH = f{u) 


Mais nous devons avoir par ailleurs d’après (62) : 


h:H = g(u:) 


LIT 
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Il est facile de voir que ces deux dernières équations imposent à hi, ho 
et H deux conditions supplémentaires qui s’écrivent : 


du 0H dh1 0H 
8 2 D AIRES (83) 
Dh: 0H 2h: 0H 
Cree à — — 0. (84) 


DU: dU3 d Us dU: 


En résumé, nous avons obtenu les 4 conditions (79), (80), (83), (84) 
comme conditions nécessaires de l’existence d’un régime de Bril- 
louin. Comme nous l'avons dit plus haut, il est très difficile 
d’énoncer des règles d'existence pour les régimes bidromiques. Nous 
allons donc étudier pour terminer trois cas particuliers. 


2. Théorie du magnétron de Hull inversé. — a) /ntégration de 


Pal Let 


l'équation fondamentale. — I] y a très peu de choses à changer dans « 


la théorie du magnétron classique pour étudier le modèle inversé. 
Nous appelons toujours a le rayon de la cathode, b celui de la sur- 
face de coupure et c celui de l’anode ; on a maintenant en régime de 
coupure : 


LEE 


Dans un régime monodromique on doit donc supposer ro; les 
équations (1), (2) et (3) sont inchangées tandis que (4) s'écrit : 


rrp —— j/27 +: (85). 


si on suppose toujours } > 0 ; les équations qui suivent sont inchan- 
gées; on peut encore introduire la fonction V par l’équation (10) 
mais on a maintenant : 


r=— U", (86) 


Les deux changements de signe introduits dans les équations (85) 


et (86) se compensent quand on écrit l'équation différentielle en U ; : 
en définitive, on est ramené à la même équation fondamentale (19); 


avec les mêmes conditions aux limites. Mais on étudie cette fois ses 
intégrales pour des valeurs négatives de £#. Nous avons appliqué les 
mêmes méthodes que précédemment et obtenu le réseau d’intégrales 


EN TS Er ET 


Dar ay à 


> 
4. 


représentées sur la figure 48. Les figures 49 et 50 représentent les : 


deux principaux résultats intéressants : 
la relation entre s et b/a (fig. 49); 
la relation entre y’ et b/a (fig. 50). 


Î 


Les phénomènes sont beaucoup plus simples que. dans le type 


direct : quand ? s* varie de o à, b/a varie régulièrement de o à 1; 


autrement dit, pour toute valeur de ba il peut exister un réqime 
bidromique et un seul. 


25 
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, Fig. 49. 
K, 

3 

à 

4 Fig. 50 
; 
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“ 
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b) Propriétés physiques des divers régimes. = Toutes les for- | 
mules données au chapitre III ($ 6 et 7) peuvent s'appliquer au type # 
inversé si on introduit, quand il y a lieu, les valeurs de s et de y” 4 
représentées sur les figures kg et 50. La figure 91 indique à titre | 
d’exemple le résultat obtenu en comparant les charges d'espace 
totales de deux nuages ayant même valeur de à, b/a, et Q, mais étant, & 
l'un en régime de Brillouin et l’autre en régime bidromique. Enñn, 


D vies 


Fig. 5r. 


il est évident que les lois de similitudes énoncées précédemment 
(IT, 8) sont valables pour le type inversé. 


c) Passages aux cas-limites b/a—0o et bJa — 1. On peut préciser : 
l'allure des phénomènes pour des valeurs de b/a voisines de o ou 1. | 
Pour b/Jaæo le calcul est effectué dans l’appendice IV de notre 


: thèse de doctorat et fournit les relations : 1 
AR EAU Les 

se — (64 Log. =+ B }2) 2 (87) 

; 2 b 1 

Yo 2A(°) Log, (2) (83) | 

A'—— 1,8204 | (89) | 

B'=— 0,42058. (90) 


Pour b/a 1 le calcul est analogue à celui fait pour le type direct, 
mais il montre alors que le régime bidromique tend vers un régime 
bidromique de magnétron plan infiniment mince ; les complications 
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+ 


signalées pour le type direct ne se produisent pas ; les calculs condui- 
‘ sent alors aux formules : 


2 37 2/3 
, St b (g1) 
$ 2 Log 


ne (9) (rar) d 


3. Théorie du magnétron à champ circulaire. — a) Equations géné- 


Fo 


rales. — Soit H —H;—° le champ magnétique ; les équations de la 


charge d'espace s’écrivent pour un régime monodromique : 


v? + vi — = V (93) 
dvz A 

me D «0. L T (94) 

2RrEU, — J (95) 

Ù 1 d dv LTp 

a tr). (96) 


Il est en effet facile de voir que les électrons circulent dans les 


plans méridiens ; nous avons donc fait dans les équations générales 
à à >» 
du paragraphe 1 : ur, u:—0, u3 —£, vy—0,;%—;,—0.L'équa- 


tion (94) s'intègre pour donner : 


pe. . 
4 coupure o 
k 


a V> 2 Log”? (2). (98) 


Le régime de Brillouin s’obtient à la limite quand (98) est une égalité; 
dans ce régime on a v,— 0, les trajectoires sont des droites parallèles 


… à l’axe. Laissons de côté cette solution singulière et posons : 

ÿ 

v. 2e Ae r\4? 

# U—ri—#v—[#Log(:)] (99) 
4 r = 06" (100) 


2V=U+ ME xt 


v,— — Ÿ Log (°). (97). 


En reportant cette expression dans (93) on obtient la condition de: 


l'équation (96) s'écrit : 
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1 dV &ro 
r? dx? 0 
ou : 
&U A?e? 26 ATP ; | 
—— 2 M 
dx? m2 m € 


soit, compte tenu de (95) : 


2) : 2A?e? 
ma= | 2 1 a je Ur — à 


Posons enfin : 


U = ky (101) 
avec : RE e 
k={(i£ la) (102) 


nous obtenons : 


Le calcul est très analogue à celui fait pour le magnétron de Hull ; 


nous obtenons encore une équation dépendant du sit pénis À; 
il existe donc des règles de similitude. 


b) Théorie du type direct (x>> 0). — Le réseau des intégrales 
‘obtenues pour æ > o est représenté sur la figure 52. 
. On peut faire les remarques suivantes : 


à 


1° y ne s’annule jamais ailleurs qu’à l’origine et ce, quel que soit ) ; 


ceci est apparent sur la figure, et on peut le démontrer rigoureuse- 


ment. Autrement dit les régimes bidromiques sont toujours 1mpos- 


stbles ; le seul régime de coupure possible est le régime de Brion 1 


et ce, pour toute valeur de b/a ; 
20 le réseau présente une allure très complexe car les diverses 


courbes se coupent ; nous avons tracé sur la figure 52 les arcs E;, E, | 
Es, E, qui sont des enveloppes des courbes du réseau; la considéra- 


tion de ces courbes est très intéressante car elles déterminent des 
régions dans lesquelles le nombre des intégrales passant par un 
même point, est constant. Quand ce nombre est supérieur à un, on en 
conclut qu'il existe plusieurs régimes monodromiques distincts 
correspondant à des conditions expérimentales données. En réalité, 
les données expérimentales sont À, Vetxet il est facile de voir que 


RS 
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1 4ffs 
6 
8 
1 
1.9 
05 
10 
ZX 
2 
005 | / 
Ë /l 
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Ne-6 7 : 
> «Y A 
LA : 
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0 
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le réseau de la figure 52 est inadapté à cette discussion ; en effet, on, 
a d’après les formules (99) à (103) : 


m m2 \x 2 


y (LEE). (106) 


È ; LES 
Par conséquent se donner À, x et V revient à se donner À, æ et; è 


nous devons construire le réseau des intégrales en portant en ordon- 
née y/X et non pas y; c'est ce qui est fait sur la figure 53; on y voit, 


mkéy. pins rés 


we 


V/ Vco 


Fig. 54. 


que le changement d’ordonnées n’a pas affecté beaucoup la nature des. 
conclusions et nous pouvons préciser : 


: — dans le domaine situé au-dessus de E; il n’y a qu’un seul régime 
monodromique possible ; 
— dans le domaine compris entre E; et E: il y a trois régimes 
monodromiques possibles correspondant à des valeurs différentes. 
de }?, c'est-à-dire à des valeurs différentes du courant J ; 
— dans le domaine compris entre E; et E; il n’y a à nouveau qu’un | 
seul régime monodromique possible ; | 
— dans le domaine compris entre E, et E, il y a trois régimes | 
monodromiques possibles ; r 8 
— il est probable que les courbes E, et FE; d’une part, E: et E 
d'autre part, se rencontrent du côté droit de la figure si bien que les 


din titan disttlis MR us Dita 


Ÿ 


", 


1% 2 
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régions à trois régimes disparaissent quand x est assez grand ; il est 
également probable que le domaine compris en dessous de E, comporte 
une série de régions où l'on a alternativement un et trois régimes 
possibles ; mais nos calculs numériques n’ont pas été assez dévelop- 
pé> pour permettre de préciser ces deux points. 

Nous pouvons pour terminer donner l'allure de la caractéris- 
tique 4,, dans la région de débit ; la figure 54 représente ce qu'on a 


obtenu dans un cas typique (== 2,72); on a supposé pour l'obtenir 


qu’on se déplaçait sur la droite æ—1 du réseau de la figure 53 et 
utilisé les deux formules pratiques : 


V 2 y 
Vo! Tu 
jy. 
c) Théorie du type inversé. — Le type inversé (t< 0) donne des 


résultats beaucoup plus simples ; le réseau d’intégrales est représenté 
sur la figure 55. 


y 


-2 -1 
Fig. 55. 


: On y remarque que y à un zéro fini négatif æ, pour toute valeur 
de X? et que b/a —e" varie régulièrement de o à 1 quand }? varie de o 


jà 
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à oo (fig. 56): il existe un régime bidromique pour toute valeur … 
de b/a sil n'y a pas d'ailleurs de multiples déterminations en régime 


de débit. 


VI. — CONCLUSION 


Nous pouvons résumer les résultats théoriques obtenus sur les 


PRET SRE ES 


régimes de coupure pour les divers types de magnétrons dans le 


tableau ci-dessous : 


| 


| « direct 
ll 
Magnétron 
de Hull 
inversé 
direct’ 
Magnétron 
à hab. circulaire 
inversé 


Uñ régime | Plusieurs régimes || 


Régimes de coupure théoriquement possibles. 


Régime 
de Brillouin | bidromique bidromiques 
b b 
2,9 < a 2< a < 2,9 
b 
0 << = al 
Quel que 
soit b/a 
. b 
RS 
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Nous avons donc toujours trouvé un régime de Brillouin; il est 
d'ailleurs facile de vérifier que les conditions générales que nous 


avons données pour l’existence d’un tel régime sont satisfaites par les 


quatre types de magnétrons étudiés. En ce qui concerne les régimes 
bidromiques, nous avons trouvé des résultats très divers : l’existence 
de régimes de ce type, leur nombre dépendent du modèle de magné- 
tron considéré. 


Quand plusieurs régimes sont possibles on peut se demander quel 


» est celui qui s'établit; c'était la question que nous avions posée au 


début de ce travail. Notre etude expérimentale du magnétron de Hull 
nous a fourni pour ce-modèle les deux réponses suivantes : 

— le régime de Brilloun s'établit effectivement quand aucun 
régime bidromique n'est possible ; 

— le régime de, Brillouin est moins stable que les régimes bidro- 
miques : quand, en faisant varier les conditions expérimentales, on 


* rend possible un régime bidromique le nuage de Brillouin se désorga- 


HE 2 


nise : on observe une transition qui conduit à un régime bidromique. 
Il est probable, mais c’est une question qui reste à étudier, que ces 
‘deux conclusions peuvent s'appliquer aux autres types de magnétrons. 


Travail effectué au Laboratoire de Physique 
de l'École normale supérieure 
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CONTRIBUTION A L'ÉTUDE 
DU PHÉNOMÈNE DE MAGNÉTOSTRICTION 


Par Rocer VAUTIER 


INTRODUCTION 


Lorsqu'un échantillon d’un corps ferromagnétique est placé dans 
un champ magnétique, ses dimensions varient légèrement. Ce phé-w 
nomène, découvert par Joule en 1847, est appelé magnétostriction. 

La variation relative de longueur est communément. désignée « 
par À. Les recherches déjà faites, notamment celles de R. Becker et … 
celles de M. Kornetzki, ont montré que cet effet, que l’on peut” 
constater et mesurer directement, est la résultante de plusieurs effets 
élémentaires [1, p. 272]. ; 

La déformation spontanée du réseau Xs est due à l’existence de ! 
l’aimantation spontanée, en l’absence de champ magnétique exté- “ 
rieur. Elle dépend naturellement de la direction de l’aimantation : 
spontanée. Dans le cas d’un monocristal, il est devenu classique « 
d'utiliser une relation basée sur des considérations de symétrie pour | 
représenter la variation de la magnétostriction en fonction de la « 
direction d’aimantation et de la direction de mesure [1, p. 134 et 
3, p. 650]. On admet souvent en première approximation que la : 
déformation spontanée du réseau est la cause unique de la magnéto- 
striction en longueur, les autres effets étant faibles vis-à-vis de 
celui-là. 

. Toutefois, pour une interprétation plus exacte des mesures, il faut 
tenir compte de deux autres effets. L'effet de forme est dû à l’exis- 
tence du champ démagnétisant de l'échantillon. Il déforme l’échan- 
tillon de telle sorte qu’un équilibre s’établit lorsque l'énergie totale 
comprenant en particulier l'énergie de champ du champ démagnéti- 
sant et l'énergie élastique de déformation est minimum. La magné-. 
lostriction contrainte est la déformation du corps engendrée. 
par lapplication d’un champ magnétique extérieur. Elle a été. 


€) Thèse présentée le rer juin 1953 à la Faculté des Sciences de l’Uni- 
versité de Paris pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques, 
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mise expérimentalement en évidence par M. Kornetzki [15] dans 
la magnétostriction en volume et dans la magnétostriction en 
longueur. D’après les résultats des mesures de Kornetzki, ce 
serait une contraction ou une dilatation égale dans toutes les direc- 
tions. 

Il est d’un grand intérêt d'approfondir l’étude de la magnétostric- 
tion, car elle joue un rôle important dans les phénomènes d’aiman- 
tation. On sait en effet qu’un corps ferromagnétique quelconque, en 
Vabsence d’un champ extérieur, est divisé en .de nombreux petits 
domaines, et que chaque domaine est aimanté spontanément. A l'in- 


' 


térieur de chaque domaine, la direction del’aimantation spontanée 1e ee 
est fixée par : | l' JS 
a) l'énergie magnétocristalline qui entraîne l’existence de direc- | 
tions cristallines privilégiées, souvent appelées directions de facile 
aimantation ; 
b) l'énergie magnétoélastique. S'il existe des tensions, il est facile 
de comprendre que, par suite du phénomène de magnétostriction, 
belles interviennent pour différencier énergétiquement les directions 
de facile aimantation ; À 
c) l'énergie de champ démagnétisant classique. 
La magnétostriction joue donc un rôle essentiel dans les propriétés 
» magnétiques des substances. Mais il faut noter tout de suite que pour 
évaluer l’énergie magnétoélastique, il peut être nécessaire de séparer 
. les effets élémentaires composant la magnétostriction apparente. En J 
- particulier, si la magnétostriction contrainte est vraiment un effet 
-isotrope, on ne doit pas en tenir compte pour l’étude des phénomènes ‘ 
» liés à l’anisotropie du matériau. Il est donc important de préciser ce ms. 
. point. 
- D’autre part, il est connu qu’une des principales causes d'erreur | 
_ pour l'interprétation des mesures de magnétostriction longitudinale " 
est l'incertitude au sujet de l’état initial de l'échantillon. En effet, on A 
utilise la plupart du temps un échantillon désaimanté, et l’on suppose 
que cet état correspond à l’équipartage de l’aimantation spontanée Je 
‘entre toutes les directions. Mais ce partage n’est réalisé que rarement, el 
et il est souvent impossible de connaître la répartition de l’aimanta- | 
tion spontanée entre les différentes directions. 
» Pour qu'une mesure de À sur un matériau soit utilisable, il faut 
donc que l’état initial soit bien défini et unique dans des conditions 
opératoires déterminées. Il n’est pas indispensable que cet état corres- 


| ponde à l’équipartage de f pourvu que l’on connaisse la répartition 
de l’aimantation spontanée. Inversement. la mesure de la magnéto- | 
 striction apparente à partir d’un état initial inconnu est un moyen Î 
d'investigation permettant d’avoir des renseignements sur cet état, 
si l’on connaît par ailleurs la magnétostriction du matériau isotrope. 
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En particulier, on utilise de plus en plus, dans la fabrication des 
matériaux magnétiques, la technique de l’orientation. Cette opéra- 
tion consiste à laisser refroidir le matériau dans un champ magné- 
tique de valeur suffisante. On crée ainsi une direction favorisée sui- 
vant laquelle on peut obtenir des propriétés nettement améliorées. W 
Certains traitements mécaniques, le laminage par exemple,  provo- 
quent aussi une anisotropie du matériau. La magnétostriction est un | 
auxiliaire très précieux pour l'étude de ces phénomènes d’orienta- 
tion. à 


PREMIÈRE PARTIE 


CONSIDÉRATIONS THÉORIQUES 


On sait que, d’une façon générale, l’équilibre d’un système est. 
déterminé par la condition que son potentiel thermodynamique soit 
minimum. Comme potentiel thermodynamique d’un échantillon placé 
dans un champ magnétique, j'utilise l'expression [1, p. 62-64]: 


VE = VA V Y'a Vo ts t 
k ki 


dans laquelle : 
À est l'énergie utilisable de l'échantillon rapportée à l'unité de 
volume du corps non déformé, dans un champ nul, - 
V le volume de l’échantillon déformé, 
V, le volume de l'échantillon non déformé, 
_ H4et J, sont les composantes du champ magnétique H et de l’ai- 
mantation J, 9 
: lu et sx sont respectivement les composantes du tenseur { des ten- 
sions et les composantes du tenseur s des déformations. à 
Je considère l'énergie utilisable À comme une fonction des cosinus 
directeurs 4; de l’aimantation spontanée et des composantes s,, du 
tenseur déformation. Par définition, j'appelle réseau non déformé le 
réseau cubique dont le volume est égal au volume du réseau véritable « 
lorsque l’aimantation spontanée est dans une direction de facile 
aimantation. Il est nécessaire de faire ici une remarque en attirant 
l'attention sur l'arbitraire de cette définition. En réalité, on devrait 
prendre comme état non déformé l'état du réseau pour une aimanta: 
tion spontanée nulle. Mais cet état n’est pas réalisable effectivement.“ 
On ne peut le déduire que de l'étude des courbes de dilatation ther- | 
mique. Au-dessus du point de Curie, l’aimantation spontanée est. 
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. nulle et la courbe dilatométrique suit la loi de dilatation normale 


* 


du matériau. Il est possible d’extrapoler cette courbe au-dessous du 
point de Curie et de connaître ainsi par différence avec la courbe 
réelle l’effet dû à l’aimantation spontanée. Chevenard [9] a étudié 
expérimentalement les courbes de dilatation des ferromagnétiques et 
L. Néel [18] a donné une représentation théorique satisfaisante des 
anomalies constatées. Si l’on compare ces résultats avec les mesures 


où l’on fait varier la direction de ds il apparaît que la déformation 
du réseau cristallin due à l’existence de l’aimantation spontanée 
présente une partie isotrope relativement élevée (A//{ est de l’ordre 
de — 10-* pour Ni, — 10-* pour Fe) et une partie anisotrope beau- 


coup plus faible. En général, l'étude de la magnétostriction a pour 
. but l'étude de son influence sur l’anisotropie du matériau. C’est ce 
qui justifie que l'on puisse faire abstraction de la partie isotrope. 


Le tenseur déformation s;, est défini par : 


5 1 [oux er 
RS NOTICE 


en désignant par u; les composantes du déplacement a d’un point. 
Je me limite au cas des matériaux appartenant au système cubique, 
et je n’envisage que des transformations isothermes. 
Pour que les mesures faites sur un échantillon particulier aient 
une signification générale, je distingue dans l’énergie utilisable A la 
partie AM dépendant uniquement de la nature du matériau, et la 


- partie Ar dépendant de la forme de l'échantillon : 


A == AN + Ar. 

En développant AM suivant les puissances croissantes des sy, je 
pose : 
AM— A5 + À, + A2. 

A, ne contenant pas les s ne dépend que des «;. On a l'habitude 


de l’appeler partie cristalline de A. Na 
Etant indépendante des déformations, elle ne présente pas d'intérêt 


pour notre calcul. 


A1 est du premier degré en sy. C'est la partie de l'énergie corres- 


* pondant à la magnétostriction. A, du deuxième degré en su est la 
. partie élastique de l’énergie utilisable. En limitant ce développement 
* aux termes du second degré par rapport aux déformations, je sup- 
pose être encore dans le domaine de validité de la loi de Hook, ce 
qui est sûrement vrai, étant donné l’ordre de grandeur des Sue 

. Considérons d’abord le cas d’un petit cristal élémentaire. En se 
_ basant uniquement sur des caractères de symétrie, R. Becker et 


vi 


MW. Doring [1, p. 134 et 3, p. 650] ont représenté l'énergie de 


 magnétostriction par .un polynôme du quatrième degré en ;. Par un 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mai-Juin 1954). 23 
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‘groupement particulier des termes, ils obtiennent alors pour lan 
variation de longueur dans la direction de cosinus directeurs f; la 


formule : 


1 


Al 202 1‘ 2p? 202 
Fe. —= hu(aist + 0285 + «303 — :) 
+ ho(2aiao Di Do + 20203P2 038 + 24301 03B4) 
2 402 2 L 
+ (ait + fi + 305 + Ts —:) 
d + hs(2aiasaiBiBe + 2astauiBoËs + 2asux2B38:) à 


— (bo + bss) 


. 


Les coefficients À, à k;, bo et D sont déterminés par l'expérience.” 
Cependant, il existe peu de résultats expérimentaux sur la magnéto-w 
striction des monocristaux. Les plus complets concernent le nickel.” 
Ce sont les mesures faites par Y. Masiyama [16]. Toutefois, les 
courbes X(H) qu’il a publiées montrent que les mesures n’ont pas été 
conduites jusqu'à la saturation. De plus une courbe relative au 
plan(ir1) semble montrer qu’un terme du sixième degré en a; serait 
nécessaire pour représenter correctement les mesures. Mais une 
incertitude subsiste parce que justement le cristal n’était pas saturé. 
Les mesures de Carr et Smoluchovski sur un monocristal de Fe— Si[8]« 
ainsi que celles de Bozorth et Walker [4] et Bozorth et Hamming{5]« 
sur des monocristaux de Ni*et de Ni— Fe, concernent seulement les : 
plans (oo1)et (110). ; 

J'ai donc repris ce calcul en introduisant dans l’expression de 
l'énergie de magnétostriction des termes du sixième degré en «. Les 
axes de coordonnées étant parallèles aux axes principaux du réseau 
cubique, les symétries cubiques conduisent à l'expression : 


CA PT: GE 


10 


AM — Do(si1 + S22 + S33) + a(aËs11 + aiS20 + ais 33) + ba(atsis + as22+ als33) 
+ O3! si + Sao + Sas)s + bi(aËsis + afs2o + aËs33) | 
+ Ok[(ai + af)s11 + (a$ + à$)800 + (ai + a )S33] + DeP(s11 + Sao +835) | 
+ bifaiaasio + aotsSos + a3tS81) + be(astanËsia + MU 30 TS03 + 3% 02Sa4) 
LE bo(aronisio + aoasaiSos + Ay%1@38 34) ++ bio(aiazsio T aJAIS 23 + ajais31) 


î 


s et p représentent respectivement les expressions : 


22 352 22 SES er 8 
as + ag + aga et CAES AE | 


Ac = Cash + SE + 5%) + Cun(ssaSos + 522833 + SasS11) 
+ 2Cu(sis + 8% + s3,) 


1 
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Ces expressions supposent que les constantes élastiques sont indé- 
pendantes de la direction de l’aimantation spontanée. En fait, les 
mesures directes des constantes élastiques par H. J. MeSkimin [17] 
ont montré qne ce n’est pas rigoureusement vrai. Le cristal étant 
déformé, sa symétrie devient inférieure à la symétrie cubique, les 
trois constantes élastiques du réseau cubique primitif sont modifiées 
et des constantes supplémentaires sont nécessaires. Mais cet effet n’est 
pas sensible dans les mesures de magnétostriction faites jusqu’à 
présent. W. P. Mason [17] a évalué. l'énergie correspondant à ce 
phénomène, appelé effet morphique, en introduisaut dans A: des 
termes dont les coefficients sont fonction des cosinus directeurs «,. 
D’après les mesures de H. J. MeSkimin, il trouve ainsi que les termes 
de l’énergie morphique sont, dans le cas du nickel, égaux aux termes 
magnétostrictifs pour des tensions de l’ordre de 100 kg/mm°. L’effet 
morphique étant proportionnel au carré des tensions, cela explique 
qu’il soit négligeable pour les tensions existant habituellement dans 
les matériaux magnétiques doux. 

La partie AF de l’énergie utilisable dépendant de la forme de 
l'échantillon est due à l’existence du champ démagnétisant. 


. TT ga # LA 
Dans le cas d’un ellipsoïde, l’aimantation J crée un champ déma- 


er . . , 
gnétisant HP uniforme et calculable. Si l’on prend comme axes de 
coordonnées les axes principaux de l’ellipsoïde, les composantes du 
champ démagnétisant sont données par : 


HE — Nydse 


L'énergie mise en jeu par ce champ démagnétisant est : 


DIEU) 


Pour calculer cette intégrale, R. Becker [1, p. 293] [2] admet que 
l’on peut, sans erreur sensible, négliger les petites variations du 
volume et des coefficients N provenant de l’aimantation et obtient : 


I I 2 
Ar DE VNiJ è 
k 


70 
L'équilibre est déterminé par les conditions : 
2® __9A1 , 24: , 24° 2 (au) (5 ]= 
a a ps —— = | = Su] = 0. 
DSiÿ  DSiÿ | DSi +5 Si \Vo KE] 5sÿ = +6. 
Nous verrons que, étant donné l’ordre de grandeur des déformations, 


y A b : h à 
toutes ces dérivées, sauf = , sont indépendantes des déformations. 
F ij 


Nous pouvons donc poser : 


= ç0 E .H t 
Sij —S;; + Si; Si 0 Si 
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en appelant s, la déformation spontanée du réseau : 
SE la om dépendant de la forme de l’ ‘échantillon ; 


1 


sn la déformation due à l’action du champ magnétisant; 


la déformation due à l’action des tensions extérieures. 

Nous avons admis que les constantes élastiques ne dépendent pas 
de la direction de l’aimantation spontanée. Cela signifie que les 
déformations sf; dues à des tensions extérieures sont indépendantes 
de l’état d’aimantation, à condition que celui-ci ne soit pas modifié 
par l'application de ces tensions. Or nous savons qu’en réalité, l'appli- 
cation de tensions extérieures est susceptible de modifier l’état de 
l'échantillon du point de vue répartition en orientation de l’aimanta- 


tion spontanée. Il est donc logique que l’on obtienne des courbes XH) 


différentes suivant que l'échantillon est soumis ou non à des tensions, 
parce qu’alors l’état initial n’est pas le même. Mais ces différences 
doivent être imputées à la déformation spontanée du réseau s’, et non 
aux déformations si. Dans ce qui suit, je négligerai donc les défor- 
mations s;, dues à des tensions éventuelles. 

Pour mettre en évidence d’une façon plus explicite les déforma- 
tions s},, s; ets;;, Je considère d’abord le cas d'un monocristal. Les 
axes de Fferenee étant toujours parallèles aux axes du réseau cubi- 
que, je prends comme expression de l'énergie élastique la for- 
mule (1-1). Les équations d'équilibre s’écrivent en posant : 


y 
V > H,J,—= WE 
k 


2 _9A41 EEE 

At Cisus + S29 + Ses) + 201: + RS 
et les deux analogues. 

2® __ A: 2WA 

dSis d51 + HGssi2 +5 7 Ds 22 
et Fe re analogues. 

Les trois premières équations donnent facilement : 
CASE ( dAF 5) C 
AT Macs in ru EEE 


i \dS41 dSse os dS33 FE se dS2 + A ed Fe 


ee dA1 , DA  dAF ‘947 JW WE WE 
dS33 dS4 dS22 dS33 ] 


et les analogues. 
Les trois dernières équations donnent immédiatement : 
: Cd fe dAÏ WE 
12e AC \951 5e A dS42 


et les analogues. 


Serge ten dr done er ess te 


pps 5 


AL a“ 
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Dans le cas d’un échantillon polycristallin, les axes de référence 
sont pris parallèles aux axes principaux de l’ellipsoïde (ce que j'indi- 
que en remplaçant les indices 1, 2, 3, par les indices æ, y, #). L’échan- 
tillon étant alors isotrope, l’énergie élastique s’exprime en fonction 
du module de compression K et du module de cisaillement G par : 


1 9 > 9 9 2 9 
A2 — 2 (K F + G2+ Syy + S2z)° + G(S2x + Syy + S22 + 287y + 28yz + 282x) 


et les équations d'équilibre s’écrivent : 


2 DA: 2 AF WE 
SD + (K DES G}(s2e <E Syy 2e ) SE 2GSzx SE FENTE = 
0 DA: EAU 

dSxy  OSxy + 2Gs:y de dSxy r” dSxy 5, 


et les analogues. 
On obtient sans difficulté : 


‘ = 5 2) 3K — 2G 
ET 2G \9Srx dSxx dSxx 18KG 
DA: AD AR a AE An SAT SW LAWE We 
DSyy dSzz és dSxrx Dsuy DS:z Dar. DSyu 7 252 ) 
1 /9A1 DATE An WE 
Fe 2G = dry es) 


et les analogues. 


Déformation spontanée du réseau. — Je vais d’abord considérer 


comme cas particulier celui où le champ magnétique agissant sur le 


matériau est nul, ainsi que les tensions. Je fais de plus abstraction 
de l'effet de forme. La déformation résultante est alors celle que l'on 
appelle déformation spontanée du réseau. Cette étude est particulière- 


ment intéressante pour les monocristaux. Le potentiel thermodyna- 


mique se réduit à : 
p 4 A; + A. 


Je considère les «; comme donnés, ce qui correspond à une direc- 
tion d’aimantation déterminée. Les conditions d'équilibre 


donnent immédiatement : 


Sa —— 3% (0 + Dai + baai + bas + bia + bi(ai + ai) + bip] 


+ a es [(860+ 041 02) —(202 —303)s+ (bi + bs)(ai + à + a) +30:p] 


f I 2 4 3.3 
Sn = — 7. [bits + bétons + boniazas + bioxiai] 


n 


et les analogues. 


“ 
3 Jp é 


x Sd . , * . . . - ‘où, 
‘idéal où Js est répartie également entre les directions de facile aiman- 


330 ROGER VAUTIER 


La variation de longueur dans la direction ; quand l’aimantation 
est dans la direction +; est fournie par : 


AL 

T1 SixBiBx 
= x 
ik 


ou, en groupant les termes semblables et en posant : 


C1(3b ba + bs bi tg”. ba 
(PR re 
bs Ci(202 — 3h3) — bi + b5 _ Gildas tabe) be 
LE NS (& + 6C:K ) he ES 2C+ hs 4 6C>K 2Ce2 
be fé br ds bn bo 
he (R =) bee here ee ETS 
M pe 4 Hate + od6t + al8t) + Aa(atBt + aff + af) 
+ h3s + hi(aifi + aËB5 + 038$) + As(a + où + a3) + hp 
+ hiaitabie + aoa3fols + a3a1 8301) 
+ ACTAANE a 2243010203 = a3a10283 01) 
de ACCAANS L oasaiBos + asa1a2PaB) È 
+ Ruo(aiaii 82 + 2323083 + a52130) (1-3) 


Pour obtenir une expression représentant la variation de longueur 
dans la direction de cosinus directeurs £; entre l’état désaimanté 


tation et l’état d’aimantation «;, il faut retrancher de l’expression 
ci-dessus sa valeur pour l’état désaimanté. 

L'étude expérimentale doit être faite sur des ellipsoïdes afin que 
les grandeurs champ et aimantation dans l'échantillon étant uni- 
formes soient bien définies. Pour pouvoir faire varier la direction de 
mesure ou la direction d’aimantation, il est commode d'utiliser un 
ellipsoïde de révolution aplati, la direction de mesure ainsi que 
l’aimantation restant dans le plan équatorial. Je vais expliciter les 
cosinus directeurs 4; et B; en fonction des angles permettant de 
repérer matériellement les directions. 

Les axes de coordonnées étant toujours choisis parallèles aux axes 


du réseau cubique, soit XYZ le plan de travail (fig. 1). Son équation 
normale est : 


$ 
CRE Er 


ds totem tt 


æ sin 0 cos o + y sin Ô sin o + # cos pe 
Dans le plan XYZ prenons comme origine des angles la direc- 
= L 
tion Dm parallèle au plan æxoy et considérons les axes rectangu- 


eo — — 
laires DL, DN dont l'orientation est définie par : 


RER 
w=—(Dm, DL). 
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Cr 
DL est pris comme direction de mesure. Ses cosinus directeurs sur 
les axes oxys sont : 


= (B1— cos w sin » + sin w cos 8 cos 
a Le. | . 4 à 

L | 2: —— cos w cos © + sin w cos 6 sin y 
= — sin w sin 8. 


Fig. 1. 


ARE 3 
La direction DJ de l’aimantation æst repérée par l’angle : 


“0 y—(DL, DJ). 


=> 
Les cosinus directeurs de J sur les axes oxy£ sont : 


_ J {4s=—(cosycosw—sin ysinw) cos w+(cosysin w+sinycosw) cos Ô sin @ 
d3= —(cosysin w+sinycosw)sinÔ 
En utilisant les notations : 


A=sin? 6 Bæ cos 8 

L = sin? o cos? © P — (sin£ © + cos w) 

M= (sin' 9 + cos' ©) R=sin © cos # (cos5 y — sint w) 
N=sin y cos y (cos? p — sin? +) S = (sin? ® + cos" ©) 


les expressions en a; et B; de l'équation (I-3) deviennent : 


api + ai + ali = 
| 1/8 (a+ cos 2y[A? + 4B?L +(1+B')M] 
+ sin 20/4 {sin 2Y (A2—M + B'M) —2(1 + cos 2y)ABN] 


+ cos 20/4 [—(1 + cos 2y)| jaesiniars< 
+ sin 4w/8 [—sin 2y(A? —12B°L + M +B'M)—4 cos 2y x B(1 + QU 


+ cos 4w/8 [cos 2y ]—4 sin 27 X 


«= (cosycosw-sinysinw)sin ?+(cosy sin w+sin ycos w)cosÜcosp 


{ 
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ait + aps + af — 

1/16 (3+2 cos 2Y)CA$ + 5B°{(1 + B?)L + (1 + B°)P] 
+ sin 26/32 [ (8 sin 2y+sin 4y)K1— 2(6 +8 cos 27 + cos 4y)B(1 — B')N] 
+ cos 26/32 [—(6+8 cos 27 + cos 4y)K1—2(8 sin 2y + sin 4y)} ] ; 
+ sin 4w/16 [—(2 sin 2y+sin 4y}K:2— 42 cos 2y + cos 4y)B(1 + B')N] 
+ cos 4w/16 [ (2 cos 2y+cos 4Y)K:2— 42 sin 2y+ sin 4y) 
+ sin 6w/32 [ sin 4y{A3 + 15AB2L — P + B5P) — 6 cos 4y X B(t —B')N] 
+ cos 6w/32 |— cos 4y )J—6sin4yxX ] 


N 


avec : K, = A3 — AB°L — P + BP K2— A3 — 5B?L + P + BfP 


22,» 2, 9.0 
S dar + aous + a3u — 


1/8  [r-+3AB?+34AL] 
+ sin 26/2 [ sin 2y(AB?—L +B'L) + cos 27 < ABN] 


+ cos 2w/2 [— cos 2y{ \+sin 2yX ] 

+ sin 4w/8 [ Sin 4y(1— AB°—L —6B?L —B'L) +2 cos 4y XB(r + B’)N] 
+ cos 4w/8 [— eos 4y{ )+a sin 4yX ] 
ajBt + af + afs = 


5/128 (4+3 cos 2y)[A* + 12B'L? + 4B%{1 + B')LM + (1 + B°)S] 
+ sin 26/64 [(15 sin 2y+3 sin 4y)K:—2(10+ 15 cos 2y +3 cos 4y)K:] 


+ cos 26/64 [—2l )K2—2{ Ki] 

+ sin 4w/128 [— (15 sin 2y + 12 sin 4y + sin 6y)\K:—4(15 cos 2y + 12 cos 4y + cos 6y)K;] 

+ cos 4w/128 [— A4 lKi+ ( JKsl 
+ sin 60/64 [(3 sin 4y + sin 6y)K: +(3 cos 4y + cos 6y)K4] . 
+ cos 6w/64 [ | 1K6 — (| Ke] 


+ 1/128 (— sin 8w sin 67 + cos 8w cos 6y)(A* + 140B°L? — 28B?LM — 28BSLM + S + B5S) 
+ 1/128 ( sin 8 cos 6 + cos 8w sin 6y)(56BSLN + 56BSLN — 8BR — 8B'R) 


avec : K: = A — 2B?LM + 2B6SLM — S + BSS 
5 K: = 3ABSLN + BR — B'R 
K3 = A — 20B*L? — 4B2LM — 4B5LM + S + B:S 
K:= B'LN + BSLN + BR + B'R 
= A5 + 14B2LM — 14BSLM —S + B:S 
K5 = 14ABSLN — 6BR + 6B'R 


dus benne 1e 


6 6 6 
y + Go + ag = 


1/16  [5AS + 15B%{1 + B?)L + 5{1 + B‘)P] 
+sin 20/32 [ 15 sin 2y(A*— AB?L — P + BéP) — 30 cos 2y x B(r — B‘)N] 
+ cos 26/32 [— 15 cos 21 )— 30 sin 2,7% 
+sin 4w/32 [— 6 sin 4y(A$—5B?L—5B'L + P + BSP) — 24 cos 4yXB(1+B')N] 
+ cos 4w/32 [ 6 cos 4y{ )—24 sin 4yX 
+ sin 6w/32 [: Sin 6y(AŸ+ 15AB?L — P + B5P) — 6 cos 6y<B{1 — B')N] NE 
+ cos 6w/32 |[— cos 6y , }—6 sin 67 x je 


1/16 [AU — 4B* + 5B')L + AB:M] 

+sin 20/82 [— sin 27 x A(L + 4B*L — 15B!L — BM)+ 2 cos 27% AB(3 — 5B°)N] 
+ cos 2w/32 [ cos 27 X +2 sin ay 

+sin 4w/16 | sin 4y>x A[L —4B?L — 3B4L + B?M) + 4 vos 4y< ABSN] 

+ cos 4w/16 [— cos 4y X +4 sin 4y x i 

+ sin 60/32 [ Sin 6y'A(L + 4B2L + BAL — B2M) —2 cos 6ÿ x AB(1 + BN) 
+ cos 6w/32 [— cos 6y x —2 sin 67 x 
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Qi Pa Po + a223 8203 + asa BaB1 = 


1/8 [2AB? + 2L — 4B?L + 2B'L+c s 2y À + AB?+ L + B'L + B?M)] 
+ sin 20/4 T sin 2ÿ (AB?—L + BiL)+{1+ cos 2y)ABN] 


+ cos 4w/4 [—(1+cos 2})( ) + sin 2y ] 
+sin 4w/8 | sin 2y(A?—L —4B?L — BiL + B?M) +2 cos 2y X B(1 + B?)N] 
+ cos 4w/8 [— cos 2y( Jatsin 27 >< 


2 2 2 
n aasa3f1be + arasxi Post amas — 


1/16 [A(L —8B?L + 9B'L + B°M) +2 cos 2y x A(L — 2B°L + 3B'L + B?M)] 


… +sin 26/32 [8 sin 2y (— AB?L + 3AB'L)+ sin 4y (— AL + AB?M + 3AB'L) 


+(8+8 cos 2y +2 cos 4y)ABN — 2(6 + 8 cos 2y + cos 4y)ABSN] 


+ cos 26/32 [(2+ cos 4y)A(L — B°M)+(2+8 cos 2Y)AB:L— :(6+8 cos 2y+cos 4y)AB'L 


+(8 sin 2y+ 2 sin 4y)ABN — 2(8 sin 2ÿ+sin LYy)ABSN] 
+ sin 4w/16 [ (2sin 2y+sin ky)A(L — 4B?L — :B'L+B2M)+(8 cos 2y+ 4 cos 4y)ABSN] 
+ cos 4w/16 [— (2 cos 2y+cos 4y)Al }+(8sin2y7+4sin4y) } 
+ sin 6w/32 [: 3 sin 4y(L+4B?L +B' —B?M)A —6 cos 4y(1 + B°)ABN] 


+ cos 6w/32a [—3 cos 4y| JA —6 sin 4y| ) ] 


aasaàf 82 + aout BB — asa129 38 = 
1/128 [4A(L+2B?L — 13AB?L+B?P)+ cos 2y(4L +8B?L +7AB?L+5AB?M—B?P+B'P)A] 
+ sin 26/64 [—2 sin 4y(L —AB?M —B'P)A + (sin 2y+ sin 4y)(A?L — AB°?P) 
+(ar sin 2y—3 sin 4y)AB?L —(33 sin 2y—7 sin 4y)A?B?L 
+ (4 + 10 cos 2y—2 cos 4y)ABN — (4 +22 cos 27 —6 cos 4y)ABSN] 
+ cos 2w/64 [2 cos 4y(L — AB?M—B'P)A +{(2—cos 2y—cos 4y)(A?L — AB°P) 
— (6 +ar cos 2y—3 cos 4y)AB?L + (6 + 33 cos 2y—17 cos 4y)A?B?L 
+ (10 sin 2y—2 sin 4y)ABN — (22 sin 2y—6 sin 4y)AB?N] 


+ sin 4w/128 [(5 sin 2ÿ— sin 6y)A(L + AB?M + B'P) 
+ (sin 2y +4 sin 4y—sin 6y)A(AL + B?P) 
— (35 sin 2y+20 sin 4y—11 sin 6y)AB?L 
+ (13 sin 2y+12 sin 4y—5 sin 6y)A?B?L 
+ (24 cos 2y+ 16 cos 4y—8 cos 6y)AB'N] 


sr cos 4w/128 [—(5 cos 2y—cos 6y)A(L + AB?M + B'P) 
— (cos 2y + 4 cos 4y — cos 6Y)A(AL + B?P) 
+(35 cos 2y+ 20 cos 4y—11 cos 6y)AB?L 
— (13 cos 2y+12 Cos 4y—5 cos 6y)A?B°L 
+ (24 sin 2y+ 16 sin 4y—8 sin 6y)ABSN] 
= = P) 
+sin 60/64 [2 sin &y(L — AB?M — B'P)A + {sin 4y—sin 6y)A(AL + B'L — B? 
: + {12 sin 4y—4 sin 6y)AB?L —{6 cos 4y —2 cos 6y)AB(1 +B°)N] 
£ B'L — B*P) 
+ cos 6w/64 a cos &y(L — AB:M — B'PJ)A —(cos 4y—<cos 6y)A(AL + 
5 (12 cos 4y — 4 cos 6y)AB?L —{(6 sin 4y—2 sin 6y)AB(1 + B'iN] 


sin 8w/128 [—sin 6y >< A?B{L—M+P)] 


… + cos 8w/128 [| ces 67 X<A’B{{L—M+P)] 


3 3 3.3 
ajanfafe + aasfols + aga Pafr — 


… 1/128 [24A?B°L + (20 — 56B? + 72B' — 56B$ + 20B°)L? + 20A*B'M + 12 A?B?LM 


+ cos 2y(36A2B?L + 15L?— 24B?L? — 36B!L2— 24B6L? + 15B5L2 
+ 3A2M + 15A!B°M + 1° B°LM — 24B‘LM + 18B°LM + 3B'5)] 


LM) 
+ sin 20 64 [(3 sin 2y+3 sin 4y)B'{2A°L — LM + B° 
À (15 sin2y+3 sin 4y)(L?— B°L?— A?B'M) 
+oh sin 2y(1—Bt)B?L?- (6 +3 cos 2y + 3 cos 4y)AB(AN — BR) 
None 15 cos 2y+3 cos 4y)B(A?B?N + LN — B'LN) 
—(24+ 42 cos 2y+6 cos 4y)AB*LN] 


33/4 


ROGER VAUTIER 


cos 20/64 [—(6+3 cos 27+3 cos &y)B*(24°L — LM + B'LM) 
+ (10+15.cos 27 + 3 cos 4y)(L?— BL? — A°B'M) 
+ (8-24 cos 2y)(1—B')B?L?=(3 sin 2y +3 sin 4y)AB(AN — B?R) 
+ (15 sin 2y+3 sin 4y)B(A?BEN + LN — BiLN) 
— (42 sin 2746 sin 4y)ABSLN] 


+ sin 4w/128 [(12 sin 2y+ 13 sin 4y)B*(2A°L + 6B?L? + LM + B‘LM) 


— (15 sin 2y+12 sin 4y+sin 6y)(L?+ B°L? + A?B'M) 

—(36 sin 2y+24 sin 4y+ 4 sin 6y)B?(L? + B'L? + B?LM) 

+( 6 cos 2Y+2 cos 6y)B(A?N + B?R + B'R) 

—(30 cos 27 +24 cos 4y + cos 6y)B(A?B?N — LN — B'LN) 

— (24 cos 2y + 24 co< 4y)B#{(1 + B?)LN + (3 sin 2y+ sin 6y){A?M +B'S)] 
+ cos 4w/128 [— (12 cos 2y+ 12 cos 4y)B{24?L + 6B?L? + LM + B'LM) 

+ (15 cos 2y +12 cos 4y + cos 6y)(L? + B$L? + A?B‘M) 

+(36 cos 2y +24 vos 4y +4 cos 6y)B?{(L? + B'L? + B?LM) 

+( 6 sin 2y+2 sin 6y)B(A?N + B?R + B'R) 

— (30 sin 2y+ 24 sin 4y+ sin 6y)B(A?B?N — LN — BSLN) 

— (24 sin 2y+24 sin 4y)B#(1 + B’)LN — (3 cos 2y + cos 6y)(A?2M + B'S)] 
+sin 60/64 [—(3 sin 4y+sin 6Y}K:+(3 cos 4y + cos 6y)K:2] 


+ cos 60/64 [+{ 


Ke + ( )Ki] 


+ sin 8w/128 [— sin 6Y>X<K:—4 cos 6Y>XK;] 


+ cos 8w/128 [— 4 sin 6Y <XK;+ cos 6Y>X<K3] 


avec : 


K:1—6A?B!L +L? + 8B2L? — 8B5L? — B°L? — A?B'M — 3B?LM + 3B5LM 


hs 7 


K:=B(AN + 3A°PB2N + 3LN + 6GB?LN + 6GB'LN — 3BSLN — AB?R) | 
K:;=L?+B?L(16L —12A?+36B?L-+16B'L+B5L —6M)+A?M+B'M(A?—16L—6B°L)+B'S M 
K;= AN + A2B2N — LN — 6B2LN — 6B!LN — BSLN + B?R + B'R. 


Il faut d’ailleurs noter que l'intérêt de ces formules ne se limite 


| pas au seul domaine de la magnétostriction. Elles s’appliquent immé-. ; 
diatement à d’autres études. Par exemple, la mesure de la résistivité 
électrique d'un monocristal ferromagnétique montre que celle-ci 


dépend de la direction de l’aimantation spontanée. Cette variation est 
très bien représentée par une relation du type précédent. 

On peut appliquer ces formules générales aux cas particuliers les 
plus souvent étudiés. Les mesures sont faites en général dans un 


Fig: 2. 


plan (001), dans un plan (110) où 
dans un plan (111). D'autre part, 

nous avons vu qu'il est commode 
d'opérer en mesurant la variation 
de longueur entre deux états d’ai- “ 
mantation à saturation. On éli- : 
mine ainsi l'incertitude sur l’état: 

désaimanté initial. Pratiquement . 


wi 


deux méthodes sont utilisées : ” 


A. — La direction d’aimantation initiale A, coïncide avec la direc- 
tion de mesure M (fig. 2). Puis l'échantillon est aimanté dans une 
direction perpendiculaire A2. Dans l’état initial ÿ —o et dans l’état 


final => .w reste la seule variable. 


- expressions. On fait varier y pour étudier Às 


+ me, la direction de mesure reste toujours la 
- même par rapport aux axes cristallins, alors 
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B. — L'état initial est le même que précédemment. L’échantillon 
est aimanté dans une direction A; faisant l'angle + avec la direction M 
de mesure (fig. 3). w garde la même valeur pour toutes les mesures. 
On prend de Pfionee une valeur simple 


d —o ou w ——de façon à simplifier les 


en fonction de l’orientation. 
Ces deux méthodes ont leurs avantages et 
leurs inconvénients respectifs. Dans la deuxiè- 


» que dans la première, elle varie, Cela entraîne Fig. 3 


L.. À 


pour la première. une possibilité d’erreur 
supplémentaire sur l'estimation de w, mais d’un autre côté, une 
erreur sur le repérage de la direction m de référence ne se traduira 
dans la première méthode que par une translation de la courbe, alors 
. que dans la deuxième méthode, elle introduira des termes supplé- 
mentaires de périodicité différente. 
On obtient ainsi pour le plan (oo1): 


j A — k =" ( + one) + 2 + cos 4w) + (5+ 16 cos 4w + cos 8w) 


+7 ne bu) + %e 


(3 — 4 cos 4w + cos 8w) 
4 hs 

À — oo 2 (COS 2Yy— 1) + = (4 cos 2y + cos 4y — 5) + 3 (1 — cos 4y) 

A (15 cos 2y + 6 cos 4y + cos 6y — 22) + hr cos 4y— 3). 


Pour le plan (110): 


à n — À Ru noneio)ta (56 cos 20 + 5 cos 4u) 


; + cos 20+ 2 (135—210 cos 20+ 144 cos kw—28 cos 6w+ 18 cos 8w) 


+ 


hs 
: (— 45 cos 20 — 3 cos w)+ 3; (cos 20 — cos 6w) 


D unie 


2 
1. _ = (2— cos 20 — 2 cos 4w + cos 6w) 


ù ee 024 


h10 


(39 + 30 cos Eu cos 4w + 2 cos 6w + g cos 8w) 

à Un (cos2y—1)+% EYE cos HA + cos 4y—5) 
+% = (—4cos 2y — 3 cos 4} —7) + 3x le (55 cos 2y+6 cos 4y+cos 6y— 22) 
re (45 cos 27 + 30 cos 4y + 3 cos 6Y — 78) 

+ Le (— cos 2y — cos 4y + cos 6y + 1) + Jo (cos Gy— 1). 
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Pour le plan (111): 


A 5 hi+ Shat ge (5—c0s 6Gw)+ ie cos Gu)+ 2e (— cos 6w) 
4h44 2 (23 +8 cos 6) + gg (39 + 8 cos Gu) 
k— = 2 (cos 2ÿ — 1)+ 2e (4 cos 27 — cos 4y — à) 
+25 5 cos 2y— 6 cos ky— 2 cos 6Y — 7) + Sr ao 
de (1 — cos 6Y) + T (cos 2Y — 1) cos 27 — cos 4y— 2} 
té ho 


1 728 
“a 


(23 cos 2y — 2/4 cos 2Y + 8 cos 6y— 7) 


Ro 
1 728 


(39 cos 27 + 24 cos 4y +8 cos 6, — 71). 


On peut remarquer qu’en utilisant successivement les deux 
_ méthodes de mesure sur un seul cristal (110), il est possible théori- 
quement de déterminer toutes les constantes h;. | 


Effet de forme. — Le cas le plus simple est celui d’un échantillon 
polycristallin que l’on peut considérer comme isotrope. Il a été étu- 
dié par R. Becker [2] sous une forme un peu différente de celle que 
je présente. L’effet de forme a pour composantes : 


PE a À 2AF 3K — 2G /9AF 2AF 2AF 
HE 2G dSxx 18KG dSxx + dSyy dSzz 
sF Le DAS 
Ty 2G dSxy 


et les analogues. 
L'échantillon étant aimanté suivant l'axe de révolution que je dési- 
gne par Oz, l'énergie de champ démagnétisant se réduit à : 


S ds2z SOIDSZANE 
3K — AGE 2 2Nz dNz ONz 
Fe non 


VI TT 
NATURE nel ol 18) 


dSxx dSyy dSzz 


LEP ait un. à 


VIE) ‘ "S(VS?) VIE) = 
N, ue + Set + os Le 4 
dSxx dSyy dSzz 
Pour faire cette dérivation, il est nécessaire de faire une hypo- 
_ thèse sur la façon dont J4 varie avec la déformation. Pour expliquer 


les résultats expérimentaux de M. Kornetzki dans les champs éle- 


\ 
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! 147 AUS . . ’ 
vés, R. Becker a été amené à supposer que l’aimantation spontanée 
s dépend des s;, seulement sous la forme : 


Vds — Vods[1 2 Se 2e Syy += SEC 


c'est-à-dire que J; dépend seulement de la variation relative de 
volume : 


D — Sex + Syy + Szze 


Pour un ellipsoïde de révolution allongé dont le demi-grand axe 


® S . a vie 
est a et le demi-petit axe b, en posant m— 7}, l’excentricité e est 
2 , M? — 1 r Mie : : 
égale à e — — x et le facteur démagnétisant dans la direction de 


l'axe de révolution est [ 19, 21] : 


N.—=4r Log 1]. 


cs 2€ D 1 — 
D'où 
ON: _dN: X de 2m 1 N &T 
sde Date m1 nest 
dNz 2 


UE 2N UT CEE LAN 
Pour les dérivations et-—, remarquons que l'ellipsoïde étant 


Syy 


dSrr 
aimanté suivant son grand axe garde sa symétrie de révolution. 


sets, varient simultanément : s,,—5,,, et l'on a : 


2Nz 2Nz am +1 lus 


he char 


Te me 
On trouve évidemment : 


dNz NZ ON: 


— tu —— 0e 
dSxx dSyy dSzz 


D'autre part, on obtient immédiatement : 


AVI)  2(V2J2/V) Vis 
s s à fc = (1 + em)? 
œ Vol 1 — 260] = — VE (1 — 25) 


S Ds22 


HN ANS À EN, 


nes ET. Le } + ge NI — 26). 
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On trouve de même : 


L 2 T I 9 
= (Ne) + ge Nelè(r — 26). 

Le cas d’un monocristal est plus complexe. F. C. Powell [20] a 
indiqué une méthode pour traiter ce problème et a donné la solution 
dans le cas particulier où l'échantillon étant taillé en forme d’ellip- 
soïde de révolution, son axe de révolution coïncide avec un des axes” 
cubiques du réseau, l’aimantation étant dans le plan équatorial. 


Powell pose qu’à l'énergie de champ démagnétisant Vo Nadir cor- : 
kl 
respondant à l’ellipsoïde non déformé, s'ajoute par suite de la défor- 


mation un terme ViEuu,dydrs. Le terme ux,, se calcule par la for- 
mule : 


dNxr 
Hxirs — RER 
On voit que cela revient à écrire que l'énergie de champ démagné- ® 


tisant est égale à : 
Vo 02/10 ONx 
DE FNr+ DS Si). 


k 1 


af Le mess he 


Cette façon de traiter le problème ne tient compte que de la varia- 
tion du facteur démagnétisant, alors qu’en réalité le volume V et 
l’aimantation J, sont susceptibles de varier et varient effectivement. 
On devrait donc écrire en sous entendant les sommations sur les 
indices : 


2 > (aV J È | 


ij 


et 


ésnna rotin Ge: Durance ie. er en deet + 


ce qui donne : 


aAË 


I oV I a? I oN 
—— NO TOR ERA PSE UN net (ERA 
dSij an 2 dSij ns sue dSij + 2 Vod 


si * 
C'est l'expression que l’on peut écrire directement en prenant 
1 . Fe . ‘hi 
Af— = VNJ? comme expression de l'énergie de champ démagnéti-. 
sant. 
L’échantillon monocristallin est toujours taillé en forme d’ellip- 
soïde de révolution aplati, et aimanté dans son plan équatorial. 


Soient Oz l’axe de révolution, Ox la direction d’aimantation, Oy la 
direction perpendiculaire dans le plan équatorial. J’appelle c, a, b, 


siens -btiitodhé ét nulhts)h) né os td 


ag 
ü, 

ee 

CRT CLS 
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(a — b) les axes correspondants de l’ellipsoïde. Le facteur démagné- 


tisant dans une direction quelconque du plan équatorial est [19, 21]: 


L' PT -A2,,9 È 
Ne hr Le? — 1 HN Arc sin e] Le 
e 


en posant : 


2 CRE 
PEN TONER » HE 
TX 
N És y 
ous avons vu que pour un monocris- 
tal, l’effet de forme est donné par : Fig. 4. 
se —— 24" AS C ÉÈ | dAF 24 
| 202 su 2C2(3C1 + 20) Loss S°2 dS33 
et : 
FE sus 
e &Cs 9812 


avec dans le cas particulier étudié AF — e - N,J2 d'où: 
2 Vs 5 
(Vi) 
Men cr 1} hype Ne s 
TT 2Ce 2Vo Vds DS: LS N> DSi 
Ci I (2e dNx ONz 
Le 2C:2(3C1 + 2C:2) 2Vo à 


dS11 dS22 533 
N ie (VI?) mn 
Te d511 Tr dDS22 ÿ dS33 
(VIF) 
| DORE D'A EACRES die 
a 4Cs3 2 Vi [vus dS12 À Na dS12 
La dérivation de V par rapport à S11, 822, S33 n'offre pas de difficulté 


puisque V est seulement fonction de 5, quantité qui est invariante 
par rapport à un changement d’axes : 


D — 41 + So + S33 — Sor + Syy + Szz- 
Il en est de même pour la dérivation de J; si l’on admet encore que 
J dépend seulement de 5 par : 
VIe = VI (1 + em. 
On trouve donc comme pour un polycristal : 


VI? VIE VJ2 
APE RANCE ENE ER Sr RAP 


DM SSI 0853 


LA =. La . ) , 
Le calcul des dérivées de N, est un peu plus complexe ; il n’est 
: S -Aé H ï F F F (a 
d’ailleurs possible que lorsque les déformations 841, 83, 833, Si: S3s S3; 


: 
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se traduisent uniquement par des déformations s%,, s},, s2., de façon 
que l’ellipsoïde déformé par l'effet de forme reste un ellipsoïde. Cela 
est réalisé en particulier quand les axes Oxys sont des axes de sys 
trie d'ordre pair du réseau cubique. 

Soit alors s la matrice de transformation des coordonnées : 


Er oixbx + Gyy + ie Be 
| Bo — 27 Bz + Gay D y ar 
Ps — 63 20e 25 S3yPy AR 63: B2 
Les s,, en fonction des s,, s’obtiennent en écrivant que l'expression : 
= 
— = Es;bib; 


est invariante par rapport au Fm de coordonnées. 


On peut donc écrire : 


ONx Pa e ONx dSxx ONx dSyy dONx dSzz 
DS OSrr Su dSyy dS11 dSzz D S14 
Nr 4 e ONz 2 ON 
henaes 0 ira ee à 


F. C. Powell [20] 


dSxr 


ON» 
dSxx =F = I Ré 16 Le 26°) x Sr — e? Arc sin e]. 


Or : 
ONx ONz 2Nz 
/ dSxx dSyy & dSzz | 2 (1-4) 


puisqu'une dilatation isotrope ne change pas les coefficients déma- 
À gnétisants d’un ellipsoïde. 


N> 
— peut se calculer facilement : 
dSzz 


ONx ec &rix — e?) ï e? 
Sn = — er Not — [2e += — PE Are sin e]. 
E eVi 
On tire de (1-4) 
ve ONx _ [ON | Nr 
À dSyy (= + =) 
$ (re) TÜi—ei(r4e 13) (8e + 17)xVr — € 
; NE Are in €, 


Sie Nous or donc maintenant tous les éléments pour calculer la. 


dérivée 2Nz Ts . Les autres dérivées de N, se calculent d’une façon iden- 


É tique. On a d’ailleurs : 


2Nx oN» aNs 
dS44 dS2e du 253 0: 
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Magnétostriction contrainte. — D’après ce que l’on sait des méca- 
_nismes élémentaires de l’aimantation, on pourrait logiquement 


‘attendre que lorsque la saturation est atteinte, J. étant partout dans 
la direction du champ magné- 
tisant, le réseau cristallin 
conserve une déformation fixe, 
le champ continuant à croître. 
… Or, l'expérience montre, d’une 
façon très générale, que dans le 
domaine de la saturation, on 
peut observer un effet pro- 
portionnel au champ. La 
figure 5 représente les mesu- 
res de M. Kornetzki [15] sur 


-6 
8 10 


le fer. Les deux courbes Y(H) 


et; (H) montrent dans les 


+ 


… champs élevés une croissance 


parallèle. Rue d 0 2000 4000 6000 
… L'effet longitudinal trouvé 
…est le tiers de l’effet de volume, Fig. 5. 


- ce qui peut s’interpréter très 
simplement en admettant qu'il s’agit d’un phénomène isotrope. 
C'est pour rendre compte de cet effet que R. Becker a supposé que 
. l'aimantation spontanée était fonction des déformations sous la forme: 


VI = Vod, (1 + ex). 


La déformation due à l’action du champ est alors donnée par: 


WE  3K—2G/3wWwE oW® WA 
| LE 3 2 AR Re GELe 
- mm. 2G J$2z 18KG 


asie d Sy dSzz 
} avec: 
4 2WE WE __oWE __ 1 ALVHI) ppp, 
7 dSrx pi dSyy mar dSzz tar Vo dSxx 3 
d'où : 
Ç — I 
sn = = HJhe — PS (SHI%e) 5 HIVe. 


Nous pouvons d’ailleurs grouper les termes de s" ét de sf dépen- 
dant de la constante €. Par exemple, pour un polycristal, nous écri- 
_ rons: 


2 1 
le van (ae — ps) + Be NIUE — 36) + gg Hs 


DÈ — 1 ri 


= a Je 
-) += NE -+ (HN) pg « (1-5) 


SSP 
4 V4G \m— 1 — 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Mai-Juin 1954). 24 


4 + 
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Sous cette forme, le rôle du champ intérieur H— NJ est misen 


évidence, et les corrections d'effet de forme et d'effet de champ sont 
plus faciles à faire. Soit par exemple la courbe OAB obtenue expéri- 
mentalement. La correction correspondant au troisième terme de 
l'équation (1-5) est faite en prolongeant la partie rectiligne AB 
jusqu’à son intersection C avec la ver- 
ticale menée par la valeur H— Njs. 
Il suffit de retrancher ensuite de la 
valeur X, ainsi obtenue, la valeur des 
deux premiers termes de l'équa- 
tion (1-5) pour obtenir la magnéto- 
striction spontanée. 


riau puisse produire une dilatation 


Toutefois, le fait qu'un champ 
magnétique agissant sur un maté- 


isotrope n’est pas sans surprendre. 

Fig. 6. Au premier examen, il semblerait w 

logique d’attendre un effet aniso- # 

trope. L'interprétation de Becker, selon laquelle la magnétostriction \ 


4 


contrainte est liée à une augmentation de l'aimantation spontanée 


paraît plus satisfaisante, si l’on se souvient [9 et 18] que la magnéto-. 
striction spontanée est elle-même pour la plus grande partie un effet » 


isotrope. Mais il est alors contradictoire que pour le fer par exemple, 


et selon les mesures mêmes de Kornetzki, la magnétostriction con-! 


trainte soit une dilatation, alors que l’anomalie de longueur est une 
contraction. : 

Il semble donc indispensable, avant de chercher d’autres explica- 
tions, de vérifier s’il s’agit véritablement d’un effet isotrope. Il paraît 
naturel pour cela d'étudier ce phénomène sur des monocristaux. Il 
sera alors facile de voir comment il varie avec la direction. C’est le 
but essentiel des mesures que j'ai effectuées sur des monocristaux de 
fer et de nickel. | 


DEUXIÈME PARTIE 
APPAREILLAGE DE MESURE 


En ce qui concerne le dispositif de mesure proprement dit, j'ai 
surtout cherché à obtenir : 


1° Une sensibilité très élevée. : 
2° Une précision absolue suffisante. 
J'ai utilisé une amplification optique par la méthode du miroir 


V1 


tournant, précédée d’une amplification mécanique. Cette méthode se 


sd te mu to dé él éd. à dé dé pe sn ère 


2 à y 


PC 


dt fé 


prête particulièrement bien à l'obtention d’une sensibilité élevée, et 


‘ : t 
“ r 
SL ‘ 


A7, 


| 
. 4 
4 


ce 1 4 


Lu 


CONTRIBUTION A L'ÉTUDE DU PHÉNOMÈNE DE MAGNÉTOSTRICTION 343 


à un étalonnage en valeur absolue. Elle présente de plus une grande 

fidélité et les résultats sont très bien reproductibles. Les causes de 
# LA . - . - 

déréglages et d'erreurs accidentelles y sont réduites au minimum. 


Elle présente également beaucoup d'avantages accessoires : 


] E , = + ” re 
L'allure du phénomène est directement et immédiatement 
visible. 


La réalisation que j'ai utilisée permet facilement de mesurer des 


effets dont l’ordre de grandeurest très différent. 


Les mesures peuvent s’exécuter à des températures différentes de la 
température ordinaire. 4 


Le même appareillage peut être utilisé pour des mesures de nature 
voisine. Il a servi effectivement à des études de dilatométrie ther- 
mique. 


Amplificateur mécanique. — L'amplificateur mécanique est réalisé 
au moyen d'un levier L mobile autour d’un axe horizontal. L'axe de 
rotation est défini sans aucun jeu par 
un système de quatre lames ressorts / 
perpendiculaires deux à deux schéma- 
tisé sur la figure 7. 


Les figures 8 et 9 indiquent les détails 
de montage. L’échantillon E est placé 
dans un tube vertical en quartz. Dans ce 
tube coulisse librement une tige, éga- 
lement en quartz, qui transmet les 
variations de longueur de l’échantillon 
au levier L. L’extrémité plane de la 
tige appuie sur l’arête d’un couteau 


en agate C solidaire du levier L. Un 


E- 


deuxième couteau en agate C fixé sur L appuie sur le chariot mobile A 
dont l’extrémité en contact avec C est recouverte d’une lame de verre. 
Le chariot A roule sur deux aiguilles dont l'une porte un miroir M. 
Des ressorts r exercent les forces nécessaires pour que les liaisons 
mécaniques se comportent comme des liaisons bilatérales. Le chemin 
de roulement des aiguilles est constitué par une pièce B que l’on peut 
déplacer à l’aide de la vis V. Il est ainsi possible de régler l’orienta- 
tion initiale du miroir M. Pour que le roulement des aiguilles soit le 
mieux défini possible, les parties centrales des pièces À et B sont 
évidées. Les aiguilles ne portent ainsi que sur des parties latérales 
assez étroites. L’aiguille sur laquelle est fixée le miroir est munie à 
l'autre extrémité d’un contrepoids portant des vis de réglages, qui 
permettent d’équilibrer à la fois le poids du miroir par rapport aux 
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A 


chemins de roulement, etle moment du miroir par rapport à l’axe de 
l'aiguille. 

Pour les monocristaux, une variante du mon- 
tage a été réalisée (fig."10). Le monocristal est 
taillé en forme d’ellipsoïde de révolution aplati. 


de façon à constituer un logement pour le cristal 


A 


place au moyen d’une pince cylindrique en 
laiton P. Un orifice T dans le tube de quartz. 


4 É 


+ Étlef 1 


de ro mm de diamètre équatorial et d’épais- 
seur 0,5 à 1: mm. L’extrémité fermée d’un tube de . 
quartz a été fendue dans le sens de la longueur … 


| 


L 
F 


disposé verticalement. Celui-ci est maintenu en 


4 
î 


} 


Fig. 10. et dans la pince permet de repérer l’orientation. 


du cristal. 


Le pouvoir amplificateur du levier a été déterminé en mesurant au 


comparateur les distances entre les arêtes des couteaux et les plans 


CONTRIBUTION A L'ÉTUDE DU PHÉNOMÈNE DE MAGNÉTOSTRICOTION 345 


L LA . 
d'appui des lames / sur le levier L. Les moyennes de mesures dontles 
écarts maximums sont 0,01 mm donnent (fig. 11). 


di— 7,000 mm. 


d: — 49,132 mm. 


En tenant compte de l'épaisseur des lames / 
(e— 0,05 mm), le coefficient d'amplification du 
levier est: 


‘ 49,132 0,025 
LES 7,000 + 0,029 — 6,997. 


Les deux aiguilles que j'ai finalement utilisées ont 
l'une un diamètre de 0,6g1 mm, l’autre un Gia- 
mètre de 0,695 mm constant à + 0,002 mm. 


» Amplificateur optique. — Pour déterminer 
l'angle de rotation du miroir, un objectif achroma- 
tique O (fig. 12) donue d'un objet »n une image réelle, qui, par suite 


x 


de la réflexion des rayons lumineux sur le miroir M, se forme en m’. 
Cette image est observée avec le comparateur C. 

L'étude des conditions conduisant à la sensibilité maximum, fondée 
sur les lois de l’optique géométrique et sur celles de ia diffraction, 
- doit tenir compte de nombreux facteurs : distance du miroir Mau 
. comparateur C, distance focale, ouverture et définition de l'objectif O, 

définition de l’objet m, qualité, dimensions et poids du miroir 

mobile M. J'ai utilisé en dernier lieu un objectif de lunette de distance 
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# 
focale voisine de 17 cm, de diamètre h,1 cm. Son ouverture numé” 
rique dans les conditions d'emploi est sin 4 —0,1 14, la distance Mm 
étant de l’ordre de 2 m et le grandissement linéaire voisin de 13. 


Dispositifs d’aimantation. — Pour la plupart des expériences, 
l’aimantation de l'échantillon dans la direction de mesure était obtenue 


au moyen d’une bobine sans fer dont les caractéristiques sont les sui- 


vantes : 


Elle comporte 1 208 spires en fil de cuivre émaillé de 1,3 mm de 


diamètre, réparties en 28 couches. Chaque couche est bobinée à spires 


jointives et séparée des couches voisines par des fils de nylon de 
0,4 mm tendus parallèlement à l’axe de la bobine. Ces fils de nylon 
ont pour but, d’une part d'isoler électriquement les couches les unes 
des autres, d'autre part de ménager entre deux couches successives 
un espace annulaire permettant le passage de l’eau de refroïdis- 


sement. 


Une disposition analogue a déjà souvent été utilisée [10], mais 
jusqu’à présent le bobinage était réalisé en métal nu, ce qui obligeait 
à utiliser comme fluide de refroidissement de l’eau suffisamment 
dépourvue de sels pour éviter les effets d'électrolyse. L’émail recou- 
vrant le fil permet d’utiliser l’eau de la ville comme liquide de refroi- 
dissement sans avoir à craindre ces effets. Il diminue dans une forte 
proportion les échanges thermiques, mais ceux-ci sont encore large- 
ment suffisants pour assurer un refroidissement correct avec les 
puissances employées et les durées d'utilisation. 


Les surfaces métalliques intérieures de la bobine sont recouvertes 
d’un vernis isolant cuit en étuve. 


La résistance de la bobine est voisine de 3,6 Q. Son alimentation 
sur la distribution de courant continu à 220 V permet d'obtenir un 
champ de 7000 Oe, uniforme à moins de 0,5 o/o dans un volume de 
1 cm° avec'une puissance dissipée de l’ordre de 12 kilowatts. 


Dans le cas des ferrites de cobalt qui sont des substances magné- 
tiquement très dures, un champ magnétisant de 7 000 Üe est souvent 
insuffisant pour approcher de la saturation. J'ai donc prévu et utilisé 
pour ces mesures un circuit magnétique en fer très doux qui, monté 


sur la bobine précédente, fournit dans les mêmes conditions un champ 
de 12 000 Oe. 


Pour l'étude de la magnétostriction transversale, l'échantillon doit 
être aimanté horizontalement. J'ai réalisé dans ce but un petit électro- 
aimant pouvant être monté sur le banc de mesure à la place de la 
bobine précédente. Avec un entrefer de 3 em, le champ au centre de 
l’entrefer peut atteindre la valeur maximum de 7 500 Oe. 


CT ST 
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. Montage de l’ensemble. — L'ensemble du dilatomètre, du montage 


optique avec le comparateur et de la bobine d’aimantation est porté 
par un banc en chêne dont la figure 13 indique la forme et les dimen- 


“sions. 


Miroir Objectif Micrométre Lanterne 


w 


Fig. 13. 


L'extrémité da banc où se trouve l’appareil de dilatométrie est 
monté sur deux ressorts en bronze non magnétique calculés et cons- 
truits spécialement. La période des oscillations libres du banc est de 
l'ordre de la demi-seconde. Elle est assez grande pour que les vibra- 
tions parasites de fréquences plus élevées ne soient pratiquement pas 
transmises. Aucundispositif d'amortissement n’est ajouté. Les tuyaux 
en caoutchouc assurant la circulation de l’eau: de refroidissement et 
les liaisons électriques souples suffisent pour amortir rapidement 
les oscillations accidentelles. A l’autre extrémité du banc, où se trouve 
le comparateur qui doit être manipulé en cours de mesure, un amor- 


} tissement plus fort est nécessaire. La supension est constituée par 


U 


à 


4 


L 


| 


deux morceaux de gros tube de caoutchouc de 8 cm de diamètre, 


._ comprimés suivant un diamètre. 


Sensibilité de l’appareil. — A / est donné par la relation : 
x — déplacement de m’, 
æ 1 D — distance Mn’, 
M= 5 XdXF d — diamètre de l'aiguille, 
k — amplification mécanique. 
Les pointés au comparateur 


Supposons la distance Mn égale à 2 m. 
petite variation de longueur 


sont faits à 1/100 de millimètre. La plus 
perceptible est donc : 


10— >< 0,0695 , / 7 2 
1 = D  — == 1 De LS u 2 8 À. 
Al nn mc 0,2482.107"0 N1 


Pour un échantillon de longueur 1 cem., cela correspond à une varla- 


tion de longueur relative égale à 2,48.107$. 


fi 
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Pour une mesure de A/ les deux pointés entraînent donc uneincer- 


titude absolue de 5 À. Il s’y ajoute une incertitude relative donnée 
par : 


êlAl) ôD ôd Ôk I 2 I 5 
R" DFE % 5005 leo The duel 

De : 3 Al - : 7 
Dans l'évaluation de À— +, on doit encore tenir compte de l’incer- 
titude sur la valeur de /. Mais quand on compare les mesures faites 
sur le même échantillon ou sur des échantillons différents, les quan- 
tités D, d et k doivent être regardées comme constantes. 

La cause d’erreur qui paraît être la plus gênante dans tous les 
systèmes de mesure de la magnétostriction est la variation de tempé- 
rature de l’échantillon pendant la durée d’une mesure. Cette variation 
de température est due à plusieurs causes dont la première est la 


variation de la température ambiante lorsque les mesures sont faites w 


à cette température. Avec un appareil très sensible, cet effet est très 
visible lorsque l’échantillon est dans l’air. Une stabilité suffisante est 
obtenue lorsque le tube de quartz contenant l'échantillon est placé 
dans un dewar contenant un liquide de chaleur spécifique assez grande. 

Je crois qu’en ce qui concerne la mesure de l'effet longitudinal, 
l'influence de l’effet magnétocalorique a été beaucoup exagérée. Si l’on 
se reporte en effet à la publication originale de P. Weiss et R. Forrer 
concernant le nickel [25], on constate qu’à la température ambiante, 
pour un champ de 5 000 Oe, l’effet magnétocalorique est de l’ordre 
de 0°004, et qu’il atteint o°o12 pour un champ de 10 000 Oe. En pre- 
nant 13,9.10—° comme coefficient de dilatation linéaire du nickel, 


on trouve que les variations relatives de longueur correspondantes 


sont respectivement 5, 4.10—$ et 16.10-$. 


TROISIÈME PARTIE 


ÉTUDE DES MONOCRISTAUX DE FER ET DE NICKEL 


Préparation des monocristaux. — Je dois le cristal de nickel que. 


J'ai utilisé à la très grande obligeance de M. R. M. Bozorth des Bell 
Telephone Laboratories. Après repérage de son orientation aux 
rayons X, j'en ai extrait un ellipsoïde de révolution aplati dont le 
plan équatorial est un plan (110). Cette orientation est particulière- 


ment intéressante parce que contenant les trois directions [oo], [110] 
et [111]. Cet ellipsoïde a été taillé en laissant une surépaisseur géné- | 


rale de o,1 mm avec l'outillage spécialisé des bijoutiers, scies et 


TON 


par la méthode de l’écrouissage critique 
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limes à denture très fine, de façon à réduire au minimum l’écrouis- 
sage du métal. Cette ébauche obtenue, j'ai enlevé la surépaisseur par 
polissage électrolytique en utilisant une méthode au tampon inspirée 
des procédés Dalic (). 

L'ellipsoïde terminé avait un diamètre de 10,15 mm (10,14< @ 
<< 10,17) etune épaisseur de 1,00 mm. 

M. le professeur Lacombe avait bien voulu se charger de la prépa- 
ration de monocristaux de fer pur. Il s’agit d'échantillons préparés 


001 


qui fournit des lames de fer de o,5 à 1 mm 
d'épaisseur, formées de plusieurs gros 
cristaux. J’ai étudié un spécimen que 
j'ai taillé en forme d’ellipsoïde de révo- 
lution aplati de diamètre 10 mm et 
d'épaisseur 0,5 mm par une méthode 
analogue à celle utilisée pour le cristal 
de nickel. Son orientation est très voi- 
sine du plan (101). Elle est indiquée 
exactement par la figure 14, On étant la Le Fig: 14 
normale au plan équatorial du cristal. k 


Dans le bat de vérifier si un défaut de forme pouvait produireune 
erreur sensible, j'ai également étudié un échantillon pris dans le 
même cristal et ayant par conséquent la même orientation, mais taillé 
simplement en torme de disque de 10 mm de diamètre et 0,5 mm 
d'épaisseur. 


Etude de la magnétostriction contrainte. — Le premier but des 
mesures que j'ai effectuées sur les monocristaux était l'étude de la 
magnétostriction contrainte dans les champs élevés. La figure 19 
représente l'effet longitudinal ?(H) obtenu pour différentes orienta- 
tions du cristal de nickel. La direction de référence est l’axe [oo1]. Le 
premier fait constaté est que pour des valeurs du champ supérieures 
à 2000 Oe environ, l'existence d’une variation de longueur propor- 
tionnelle à la variation du champ est confirmée. Cet effet dans le cas 
du nickel est faible et semble varier peu avec la direction, sans toute- 
fois être isotrope vis-à-vis de la direction du champ. Mais sur la 
figure 16 qui représente l'effet transversal pour quelques directions 
du même cristal de nickel, on voit que dans une direction perpendi- 
culaire à celle du champ, une croissance du champ provoque une 
diminution de longueur. Par conséquent, la magnétostriction 


(:) M. I. Epelboin a eu l’amabilité de m'initier aux techniques du polis- 
sage électrolytique. 


_ 
«ie at 
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0 


Nickel | 
Effet longitudinal 


Fig. 15. 


contrainte ne consiste pas en une dilatation isotrope. Les mesures 
faites sur le fer confirment entièrement ces résultats. Les figures 17 
et 18 représentent respectivement l'effet longitudinal mesuré sur . 
l’ellipsoïde et sur le disque de fer. La direction de référence est | 
l'intersection du plan équatorial avec le plan (o10). On constate une 
variation considérable de l’allure de la courbe suivant la direction. 
Pour certaines directions, la courbe \(H) traduit dans les champs éle- 
vés une croissance extraordinairement rapide et qui n’a jamais été 


it nt à 


2» "4 . 
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signalée. La figure 19 représente pour quelques orientations l'effet 
- transversal mesuré sur les échantillons recuits dans l'hydrogène. Cet 
effet transversal a été trouvé toujours négatif. 


fe 
Nickel 
de 
— X10 Effet transversal 
90. | 
25 
20 
À RARE "RATES EN Tr 
15 mx. 
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_ La conclusion est donc indiscutable. L'effet de magnétostriction 
. contrainte dépend à la fois de l'orientation du matériau et de l’orien- 
» tation de la direction de mesure par rapport à la direction du champ. 
On ne peut donc pas admettre qu'il correspond à une variation de 
l'aimantation spontanée traduite par la loi simple : 


3 VI Vi + 5). 


BA 
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Si l’on veut toujours! la regarder comme liée 
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: 


à l’augmentation de 


l’aimantation spontanée, il faut introduire une loi plus compli- 
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quée. On peut par exemple utiliser une relation tensorielle de la 
forme : 


Vi Vor + Dans). 


jk 


Fer 


Effet longitudinai 


Disque 
10 a — et) = 
ol k 10° 
0 LA 


0 1000 2000 3000 1000 5000 6009 1000 
Fig. 18. 


Toutefois cette formule serait peut-être insuffisante pour traduire 
convenablement les résultats expérimentaux. Il semble préférable 
d'adopter une représentation empirique calquée sur la relation (I-3) 
et qui pourrait exprimer dans tous les cas la pente de la partie recti- 
ligne des courbes X(H) en fonction des cosinus directeurs a; de la 


À ; se Maine | 
1 
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direction d’aimantation et des cosinus directeurs B; de la direction de M 


mesure. Mais il faut faire une remarque importante. Dans le domaine 


de la saturation où l'étude expérimentale est faite, la direction de w; 


Fer \ 
Effet transversal ù 


I- Disque 


ul HElipsoide Ho] — [NX + 


0 1000 2000 3000 : 4000 S000 6000 7000 
Fig. 10. 


l'aimantation spontanée J, coïncide avec la direction du champ 


ne TA eee d'à re : Et 
magnétisant H. La variation de T avec l'orientation constatée doit-elle 


être rapportée à La direction de l’aimantation spontanée ou à celle du 
champ ? Autrement dit, est-ce que la magnétostriction contrainte doit 
être attribuée à la variation de l’aimantation spontanée, ou à la 


où, mfanteis Je 
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variation du champ ? Il est nécessaire de préciser ce point si l’on veut 
justifier l'extrapolation qui permet de faire la correction de magnéto- 
striction contrainte. 

D'un point de vue purement théorique, il serait peut-être plus 
satisfaisant pour l'esprit d'attribuer la magnétostriction contrainte à 
la variation de l’aimantation spontanée, mais il semble que la plu- 
part des faits constatés sont en faveur de l’autre hypothèse. 

D'abord la variation de la magnétostriction contrainte en fonction 
du champ suit une loi très simple puisque les variations sont propor- 
tionnelles. C’est un argument pour admettre que ces variations sont 
Hées directement. Au contraire, la variation expérimentale de l’aiman- 
tation en fonction du champ, donc aussi en fonction de la déforma- 


tion, fait toujours ressortir une loi plus compliquée en (: —ÿ) ou 
b 4 : 5 
(ii). En particulier, des mesures de contrôle faites dans la 


direction [111] sur le monocristal de nickel que j'ai étudié s’interprè- 
a 


- tent au mieux par une loi d'approche en 5. D'autre part, si l’on consi- 


dère le nickel par exemple, la déformation du réseau due à l’aiman- 
tation spontanée [18] est négative dans toutes les directions. Il est. 
difficile de concevoir qu’une augmentation de l’aimantation spontanée: 
puisse produire un effet positif. Enfin comment expliquer que dans 
la plupart des cas, la magnétostriction contrainte est fortement ani- 
sotrope alors que pour la déformation spontanée du réseau, la partie 
anisotrope est très faible vis-à-vis de la partie isotrope. Et si l’on ne- 
considère que les parties anisotropes, il y a une différence d'ordre de 
grandeur incompréhensible entre leur variation et la variation de J$: 

Ainsi, quoiqu’une variation de l’aimantation spontanée soit démon- 
trée par l'existence de l'effet magnétocalorique, et étant donné son 
ordre de grandeur très faible à la température ordinaire pour les 
matériaux qui comme le fer ou le nickel ont un point de Curie élevé, 
il semble justifié de négliger, dans l’état actuel des connaissances, la 
variation de la quantité VJ,, et de considérer que le champ magné- 
tique est la cause unique de la magnétostriction contrainte. 

La correction de magnétostriction contrainte dans une direction 
déterminée est alors très simple à évaluer. Il suffit, comme dans. 
l'hypothèse de R. Becker, d’extrapoler la partie rectiligne de la 
courbe X(H) jusqu’à la valeur nulle du champinterne.Iln'enseraitpas 
de même dans le cas de la première hypothèse, car dans le domaine des 


déplacements de parois et des rotations, la répartition de + en direc- 
tion est inconnue, et l’extrapolation ne serait pas justifiée. 
Finalement, il semble donc préférable de représenter : 
a) la magnétostriction spontanée par la relation (I-3) ; 
b) la magnétostriction contrainte par une relation analogue en 
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ve 
remplaçant les cosinus directeurs de 1 par ceux de H, cette relation 
donnant la pente de la partie rectiligne de la courbe A(H) ; 

c) l'effet de forme étant calculé comme il a été indiqué dans la 
première partie, mais en admettant que la quantité VJ; est indépen- 
dante des déformations. 


Etude de la magnétostriction spontanée. — Ayant à ma disposition 
des monocristaux, j'ai voulu essayer d'étudier la magnétostriction 
spontanée en mesurant A//{ suivant une direction verticale, l’échantil- 
lon étant aimanté successivement dans la même direction, puis 
horizontalement. Pour cela, j'avais disposé mon matériel avec la 
bobine d’aimantation entre les pôles de la maquette de l’électro- 
aimant de Bellevue: La bobine fournissait un champ vertical, l’électro 
un champ horizontal. Je me suis heurté à plusieurs difficultés. Le 
champ ainsi obtenu avec la maquette était insuffisant pour obtenir la 
saturation de l'échantillon dans un domaine 
assez grand. Puis malgré un étalonnage préala- 
ble des champs en fonction des réglages com- 
mandant leur production, il se présentait tou- 
jours une légère différence entre les valeurs 
obtenues dans les deux directions. Si l’hypo- 
thèse émise par M. Kornetzki d'une magnéto- 
striction contrainte isotrope avait été vérifiée, il 
aurait été facile de tenir compte de cette diffé- 
rence. Mais l'expérience a montré que les phé- 
nomènes sont moins simples. Enfin, la plupart 
du temps, les mesures étaient rendues impos- 
sibles de nuit comme de jour par suite de 
vibrations. 

J'ai alors essayé de faire ces mesures au 
moyen d’un dispositif monté dans mon labora- 
toire et représenté schématiquement sur la 
figure 20. Ce dilatomètre est constitué essentiel- 
lement par un levier XY articulé en Y. L’articu- 
lation est réalisée par un dispositif à lames 
croisées analogue au montage déjà utilisé. 
L'échantillon E ayant la forme d’un ellipsoïde de révolution aplati 


est posé à plat sur une équerre fixe. Un orifice circulaire O dans. 


cette équerre permet de repérer, et au besoin de corriger l’orienta- 
tion du cristal. L’extrémité du levier XY appuie sur l'échantillon 
dont les variations de dimensions sont transmises au chariot À de 
la réalisation déjà décrite par une pointe de saphir S. L’échantillon 
est de plus maintenu en place par des guides latéraux non repré- 
sentés sur la figure. La partie inférieure du dilatomètre était placée 
dans l'entrefer d’un petit électro-aimant d’axe horizontal. Celui-ci 
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pouvait tourner autour d’un axe vertical. Je mesurais ainsi la varia- 
tion de longueur suivant un diamètre de l'échantillon lorsque l’élec- 
troaimant tournait d’un angle y. Mais les mesures ainsi obtenues, 
quoique assez cohérentes, étaient entachées d'erreurs importantes, 
dues surtout à ce que le levier XY travaillait en flexion et était sou- 
mis à des forces latérales. 

Je n'avais pas confiance a priori dans la méthode qui consiste à 
mesurer séparément la magnétostriction longitudinale et la magnéto- 
Striction transversale et à faire ensuite la différence. Il y a en effet 
beaucoup de raisons pour que l’état désaimanté ne soit pas le même 
lorsque la direction d'aimantation change. Toutefois je me suis 
demandé si les états désaimantés possibles n'étaient pas en nombre 
suffisamment limité pour que, chaque état initial différent fournis- 
sant uné portion de la courbe représentant } en fonction de l’orien- 

tation, 1l soit possible de raccorder ces différentes portions pour 
reconstituer la courbe entière. J'ai fait cet essai sur le nickel en uti- 
lisant les courbes X(H) de la figure 15. On trouve comme facteur 
. démagnétisant de l’ellipsoïde de nickel suivant un diamètre équa-. 
torial N — 0,875. En adoptant la valeur J;— 4go à 200C, le champ 
* démagnétisant à la saturation est NJs —/430 Oe. La correction de 
magnétostriction contrainte est donc immédiate. La correction de 
l'effet de forme est assez laborieuse puisque cet effet pour un mono- 
cristal dépend de la direction. Je ne l’ai donc pas faite avant de savoir 
si je pourrais obtenir des résultats utilisables. Il suffit de remarquer 
que l'effet de forme étant une fonction continue de la direction, pour 
obtenir une courbe définitive continue, il fallait d'abord que la courbe 
- non corrigée de l'effet de forme soit elle-même continue. J’ai com- 
mencé parexplorer les directions voisines del’axe[111}qui correspond 
comme l'expérience le montre à un maximum de l'effet longitudinal. 
J'ai reporté sur la figure 21 les points obtenus à partir des courbes” 
de la figure 15. On constate que les points correspondants aux orien- 
 tations 30, 58, 71, 5, 73, 79-1, semblent bien former une courbe 
continue présentant un minimum surl’axe[111]. Pourl'orientation 79, 
j'ai obtenu deux valeurs différentes. Il y a un décrochement que l’on 
peut attribuer à un état initial différent. Les points 79-11, 89 et 96 
semblent bien former un arc de courbe, mais l’on voit immédiate- 
ment qu’il est impossible de raccorder cet arc avec le précédent. La 
possibilité d'obtenir la courbe entière de cette façon semble donc 
illusoire. 

Je signale qu’en ce qui concerne le fer, l'application de la correction 
de magnétostriction contrainte conduit pour certaines directions cris- 
tallines à des valeurs très élevées de la déformation spontanée du 

réseau. L'échantillon de fer que j'ai étudié avait un facteur démagné- 
tisant suivant un diamètre équatorial égal à 0,464 ; avec Js— 1 700, 
le champ démagnétisant à saturation est 790 Oe. L'extrapolation 
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jusqu’à cette valeur de la partie rectiligne des courbes AH) sur la M 
figure 17, donne pour certaines directions de très grandes valeurs de 4 
la magnétostriction spontanée longitudinale. Pour la direction 13°, N 
j'ai pu l'évaluer à environ — go.107f. Pour cette direction, la partie 
rectiligne est d’ailleurs très bien déterminée par les points suivants : 


CGetexemple montre que les évaluations de la magnétostriction spon- 1 
tanée faites sans tenir compte de la magnétostriction contrainte 


H — 3 910 Oe Aie 
h 280 
5 050 
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+ 30.107 
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Fig. 21. 


peuvent être complètement erronées. 
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QUATRIÈME PARTIE 


ÉTUDE DES FERRITES DE COBALT 


L'étude générale de ces corps a été entreprise au Laboratoire du 
- Magnétisme | 11]. 

L'intérêt pratique des ferrites de cobalt provient de la possibilité 
… de leur utilisation pour la fabrication d’aimants permanents. M. Guil- 
. laud est arrivé en effet à réaliser des produits pour lesquels l’éner- 

gie (BH)nsx atteint 1,5.105 Gauss-Oe. Ces aimants sont caractérisés 
» d’une façon générale par une valeur très élevée du champ coercitif 
- (H=> 2 000 Oe) et une valeur moyenne de l'induction rémanente 
(Bæ 2 400 G). Or le phénomène de magnétostriction est susceptible 

» d'apporter une certaine contribution au champ coercitif [12]. 1l était 
. donc important, du point de vue théorique, d’une part de connaître 
» dans quelle proportion la magnétostriction peut contribuer au champ 
» coercitif, et d’autre part de séparer cette cause des autres causes éven- 
- tuelles pour en analyser le rôle. 
“ Les ferrites sont préparés par la technique du frittage. 

L’'échantillon destiné aux mesures de magnétostriction est taillé par 
- meulageen forme d’ellipsoïde de révolution de 5 mm de diamètre équa- 
» torial et de ro mm de longueur environ Dans le cas d’un matériau 
» orienté, deux ellipsoïdes sont extraits du même produit fini, l’un 
- dont le grand axe est parallèle à la direction d’orientation, l’autre 
- dont le grand axe est perpendiculaire à la direction d'orientation. 
. Sauf précision contraire, les résultats de mesures donnés dans 
- cette étude concernent toujours l'effet longitudinal. 


» Ferrites de cobalt non orientés. — Tous les ferrites de cobalt non 
» orientés qui ont été étudiés [22] présentent une magnétostriction 
” négative élevée. Ce sont probablement les corps ayant la magnéto- 
. striction la plus élevée que l’on connaisse. La valeur de À atteinte à la 
* saturation est comprise entre — 60.10% et — 110 10-5 pour des 
» teneurs moléculaires en CoO comprises entre 35 et 48 0/0, le complé- 
* ment étant constitué par Fe,0;. Les courbes obtenues montrent que 
: le champ utilisé de 12.000 Oe est suffisant en général pour obtenir la 
- saturation de ces matériaux. La figure 22 représente les résultats de 
- mesures faites sur des échantillons de même composition, dont le 
traitement ne diffère que par la pression de matriçage. Le mélange 
_utilisé contient 56 o/o de Fe:0;, et 44 o/o de CoO. On constate que les 

courbes XH\ sont distinctes, mais qu’elles fournissent pratiquement 
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la même valeur de X à la saturation, ce qui est en accord avec ce que 


l’on pouvait prévoir. | 
De plus ces résultats montrent par leur concordance que l’état 


« désaimanté » de référence est bien défini, et analogue pour tous les | 
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H (0e) 
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- 80 


échantillons. On peut noter que dans ce cas particulier, le domaine 
de la saturation est marqué par un palier horizontal. Il ne semble 


donc pas y avoir lieu de faire une correction de magnétostriction : 


contrainte, et il n'y a aucune ambiguïté sur la valeur à prendre pour À. 


Comme l’on ne connaît pas les constantes élastiques de ces maté-. 


riaux, je n'ai pas pu faire la correction de l'effet de forme. Etant 


donné l’ordre de grandeur particulièrement élevé de à, cette correction 


est sûrement négligeable. Le tableau I donne avec la magnétostric- 


tion à saturation ainsi obtenue, la densité et le champ coercitif H, des 
cinq échantillons précédents. 


TaBceau I | 
: Echantillon Densite 
I 3,81 Fa 
Il 3,64 
nl 3,50 
IV | 3,28 
M 2,90 
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Dans l'intervalle de composition étudié et pour des traitements 
analogues, la magnétostriction à saturation varie régulièrement avec 
la composition (fig. 23). Elle est d'autant plus faible que la teneur en 
F2:0; est plus élevée, et l’on remarque que la variation de X est relati- 


0 L S000 10000 15000 


vement grande en comparaison de la variation de composition. Le 
» pourcentage indiquéestle pourcentage moléculaire en oxyde de cobalt. 
| Afin de préciser la loi de variation du champ coercitif en fonction 
de la magnétostriction, j'ai fait une étude thermique de cette varia- 
tion [23]. Les mesures ont été faites à la température ordinaire (20° C), 
dans la neige carbonique (— 80° C), et dans l'azote liquide (— 196°C). 
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Fig. 24. 


 légiée, la courbe (courbes marquées ||, fig. 25) présente une allure + 


courbe }(H) (courbes marquées |) traduit une contraction atteignant | 
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La figure 24 représente les courbes XH) obtenues sur un ferrite non 
orienté de composition moléculaire (56 Fe:03, 44 Co0) et de den- 
sité 2,90. À toutes les températures, la saturation du matériau est 
obtenue. On constate une évolution régulière de la courbe A(H) avecla J 
température. À reste toujours négatif et augmente en valeur absolue 
quand la température baisse. Le tableau II rapproche les valeurs dela 4 
magnétostriction à saturation obtenues de celles du champ coercitif M 
aux mêmes températures. 


L: 


TagLeau II 


z D % 
Température À 10ÿ He ï 
200 G 1110 2 050 4 
— 800 CG — 180 3 100 { 
n 1 
— 196 C — 270 6 500 4 
ÿ 
À 
Ferrites de cobalt orientés: — L'orientation de ces matériaux est « 


obtenue par la technique habituelle, en les laissant refroidir dans un | 
champ magnétique. Le 
Des mesures de magnétostriction sur les ferrites de cobalt orientés 
ont déjà été faites par L. Weil [24], mais seulement jusqu'à 2 500 Oe. 
Il était donc d’un grand intérêt de poursuivre les mesures dans des 
champs plus élevés. L’allure des courbes obtenues est trés caracté- 
ristique. On constate d’abord que les ferrites de cobalt sont suscepti- 
bles de subir une orientation très marquée. Dans la direction privi- 


linéaire, soit dès le début, soit seulement à partir d’un champ de 
2 000 à 3 000 Oe. La partie linéaire correspond toujours à un effet. 
positif. Elle traduit un allongement proportionnel au champ. Dans | 
une direction perpendiculaire à la direction d'orientation, la. 


des valeurs comprises entre — 130.10-% et — 210.10-$. Ici encore, 
on remarque que pour des échantillons de même composition, ayant 
subi des traitements différents, la magnétostriction est sensiblement 
la même. Toutefois, pour la direction privilégiée, les résultats mon- : 
trent des variations relatives plus grandes, probablement parce que 
pour cette direction, la variation de longueur est beaucoup plus … 
affectée par de légères différences d'orientation. 


à 
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à L'étude de la variation thermique de la magnétostriction a été faite 
- également sur un ferrite orienté. La figure 26 traduit les résultats 
4 obtenus sur un produit de composition moléculaire (2 Fe:0;, 48 Co0). 
A Entre 20°C et — 80° C, l’évolution des courbes dans les directions 
. parallèle et perpendiculaire à la direction privilégiée est en accord 
avec ce que l’on constate sur un ferrite non orienté. Les phénomènes 
- sont plus accentués qu’à la température ordinaire. Il faut remarquer 
_ là valeur particulièrement élevée de À dans la direction perpendi- 
à culaire x —— 335.10-5. A — 196° C, les phénomènes se compliquent. 
© Si l’on compare les courbes XH) dans la direction de l'orientation 
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pour les trois températures, on constate une évolution régulière, 
mais en réalité, la courbe représentée pour la température de 
— 196° C n'est pas la seule qu’on obtienne. C’est celle que j'ai obtenue 
au début des mesures. Après plusieurs refroidissements à la tempé- 
rature de — 1960 et réchauffements successifs, cette courbe évolue et 
finit par traduire une contraction continue qui a atteint — 145.10 
sans être stabilisée définitivement. La forme de la courbe n'a pu 
être déterminée avec précision par suite de son évolution. Pour la 
magnétostriction dans une direction perpendiculaire à la direction 
d'orientation, j'ai toujours obtenu la courbe indiquée. Pour confir- 
mer l’anisotropie de magnétostriction contrainte et évaluer son 
importance, j'ai effectué une mesure d'effet transversal sur un ellip- 
soïde orienté suivant la direction privilégiée et sur un ellipsoïde 
orienté suivant une direction perpendiculaire (fig. 27). 


Interprétation des résultats. — Si l’on considère un champ magné- 
tisant appliqué suivant la direction privilégiée d’un échantillon 


. orienté, il faut rapprocher la courbe || de la figure 26 de la courbe ] 


- de la figure 27. Ces deux courbes ont à peu près la même allure. La 


déformation de l’échantillon se présente alors comme une dilatation 
sensiblement isetrope. Si l’on admet que l’aimantation spontanée du 
matériau orienté se trouve partout dans la direction de facile aiman- 
tation la plus voisine de la direction d’orientation, les phénomènes 


mis en jeu le long de ces courbes sont uniquement des rotations de 14 
en dehors des directions de facile aimantation, Ces phénomènes sont 
accompagnés d'une légère variation de volume. Si l’on se place au 
contraire dans le cas de l’échantillon orienté aimanté suivant une 
direction perpendiculaire à la direction privilégiée, les courhes cor- 
respondantes sont la courbe | de la figure 26 et la courbe || de la 
figure 27. En tenant compte du fait que, sur la figure 27, les mesures 
ont été conduites jusqu'à 7000 Oe seulement, il semble que les 
effets longitudinal et transversal soient du même ordre de grandeur 
(À = + 100.10), mais opposés. Cela est vraisemblable, car l’on doit 


‘admettre que la direction perpendiculaire à la direction d'orientation 


et à la deuxième direction de mesure n’est pas affectée. Ces hypo- 


" ; JR 
thèses sont confirmées par les valeurs mesurées du rapport + de 


l’aimantation rémanente à l’aimantation à saturation. Ces valeurs. 


. . , JR £ 
sont 0,5 pour l'échantillon non orienté etre o,8 pour l’échan- 
$ 


+ tillon orienté, en bon accord avec les valeurs théoriques, 


Cette étude a également permis de montrer [11] que de tous les 
mécanismes élémentaires agissant sur le champ coercitif, la magnéto- 


striction est celui dont l’action est prépondérante, et que, tout au 


1 Q ”, Q , 
moins au voisinage de la température ambiante, l'énergie magnéto- 
cristalline peut être négligée. 
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CINQUIÈME PARTIE 


ni} ÉTUDE D'UN FERRITE MIXTE DE MANGANÈSE 
LE | ET DE ZINC 


» 


1594 L'étude d’un ferrite à haute perméabilité constitue un exemple 
_| üntéressant des possibilités de mesure de mon appareillage et apporte 
une contribution importante à la connaissance de l'influence de la. 
magnétostriction, sur l’aimantation initiale en particulier. 
En La figure 28 représente la variation thermique de la magnétostric= | 
tion pour un échantillon de ferrite mixte de Mn et de Zn. On constate 
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| 
|] 


- d'abord que les courbes sont très bien définies malgré la petitesse de 
l'effet observé. En particulier, la variation linéaire dans les champs 
_ élevés est vérifiée dans tous les cas avec une très grande précision. 
Ceci est un fait tout à fait général. Etant donné la faible valeur de la 
magnétostriction apparente, il est indispensable de tenir compte, au! 
moins d’une façon approximative, de la magnétostriction contrainte 
et de l'effet de forme. Dans l'hypothèse de R. Becker, la magnéto- 
striction contrainte était un effet isotrope. Elle ne jouait donc aucun 
rôle dans les phénomènes liés à l’anisotropie du matériau. On devait 
toujours la déduire pour calculer la valeur de X à faire entrer dans 
une formule théorique. Mais j'ai montré qu’en réalité, cet effet n’est 
pas isotrope. IL n'est donc pas exclu qu’il puisse jouer un rôle dans 
les propriétés où intervient l’anisotropie. Ce qui justifie ici la correc- 
“ tion de magnétostriction contrainte n’est pas le fait qu'il pourrait 
s'agir d'un effet isotrope, mais le fait que les matériaux étudiés le 
« sont dans le domaine des champs faibles, sous forme de circuits 
” magnétiques fermés. Le champ étant alors pratiquement nul, l’effet 
de magnétostriction contrainte n'existe pas. Il faut donc faire la cor- 
rection correspondante par extrapolation jusqu’à un champ nul. Sur 
les courbes }(H) que j'ai tracées, il suffit de prolonger la partie rec- 
tiligne jusqu'à la valeur du champ H égale au champ démagnéti- 
sant NJ, de l'échantillon. En ce qui concerne l’effet de forme, il est 
. évident qu'il doit être retranché des courbes expérimentales, car s’il 
se manifeste dans la mesure de À pour laquelle le spécimen est un 
… ellipsoïde, il n'existe pas lorsque le matériau constitue un circuit 
- fermé, puisqu'il n’y a pas alors de champ démagnétisant. Pour tous 
* les échantillons étudiés N 2,20. Les valeurs de l’aimantation à 
saturation à 200 C, — 8o°C et — 1960 C étant respectivement 410, 
» 460 et 485 gauss les champ démagnétisants correspondants sont 900, 
» roro et 1 070 Oe. Avec la méthode de calcul posée dans la troisième 
| partie, et en négligeant la différence entre V; et V, l'effet de forme 
. se réduit à : 


D J 2m? Le pe à 02 
+ se — (TN — — ) + 


AG\m'—1 7 mMÈ— 1 
» soit avec M —2 : 


| 


do je 


» Il est donc nécessaire de connaître la valeur du module de cisail- 
. lement G, ou module de rigidité, et celle du module de compres- 
. sion K. Ils n'ont pu être mesurés directement. Mais il a été possible 
f 1 ! L 
de mesurer le module d'Young sur quelques échantillons en cher- 
hant la fréquence de résonance mécanique des oscillations radiales 
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» 


d’anneaux. M. Prache a trouvé E— 1,785.10*° cgs. E, G, K sont liés 
par les relations : 


E E 
Ge LES rene 
où est le coefficient de Poisson (K est l’inverse du coefficient de 
ones 3(1 — 2u) : : è 
compressibilité =). Pour avoir une estimation assez 


grossière, on peut généraliser aux ferrites mixtes de manganèse et 
de zinc les observations faites sur les solides usuels [7], et admettre « 
u © 0,25, ce qui entraîne : | 


Gæo0,4E0,7.10t? cgs et Kæ 0,67E 1,2.10!? cgs. 
On obtient donc pour l’effet de forme à la température ordinaire : 
SF 014110 °L 0,09/10 © =—0;19-10 


Les constantes élastiques aux basses températures n'étant pas 

‘ connues, j'ai adopté la valeur o,2.10—% pour l'effet de forme à toutes 
les températures. J'ai porté dans le tableau VI la valeur À, obtenue # 
après correction de magnétostriction contrainte, et la valeur }; qui 
tient compte aussi de l’effet de forme. J’ai ajouté la valeur de per- 
méabilité initiale y. 


Tagzeau VI 


Température ds NJs d.108 105 [ra >. 
RES ES RER Ur | TA ER DE Re AE nt 4 
LA 7 Dec ren k 

200 € A 900 + 2,65 +2,4: 1 800  ® 

: 

— 8 C 460 1 O10 + 3,6: + 3,4: 1 O10 à ë 
| NE EE 

— 1969 C 485 1 070 + 7, de + 7ole 820 $ 
OC ———_—_—_—_—— | À 


Sur la figure 29, j'ai représenté la variation thermique de À entre É 
20° C et 24° C pour deux autres échantillons de ferrite mixte de man- 
ganèse et de zinc. Le tableau VII contient les valeurs numériques 
correspondantes. J'ai choisi ces trois échantillons car leur comporte- : 
ment vis à-vis de la magnétostriction est caractéristique. Pour le ; 
premier échantillon, la magnétostriction augmente quand la tempé- 
rature diminue, pour l'échantillon Il, } garde pratiquement He 
veleur constante, tandis que pour l'échantillon IIL, la magnétostric- 
tion est plus faible à basse température qu’à la température ordinaire. 
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Les valeurs de J, sont assez peu différentes pour ces trois échantil- 
lons. Comme ils ont été préparés de la même manière, il est permis 
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de supposer que les tensions internes qui ne dépendent pas de À ne 
sont pas très différentes, celles qui sont dues à la magnétostriction 
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variant dans le même sens que }.. Les résultats expérimentaux mon- 
trent donc quela perméabilité initiale ne peut être représentée par une 


. . , 
relation de la forme = . Une conclusion s'impose. 1l n'est pas pos- 


sible d'expliquer les valeurs trouvées de la perméabilité par la seule À 
influence de l'énergie magnétoélastique. 


TagzeaAUu VII 
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L 
} 
Il est aussi instructif pour * 
comprendre les phénomènes À 
observés de tenir compte de la. 
figure 30 qui concérne l’échan- … 
üillon II déjà considéré. J'ar 
reporté sur le même graphique « 
l'effet longitudinal (marqué |l}) » 
et l'effet transversal (mar- 
qué |). Dans le cas de l’ai- 1 
mautation transversale, le fac- : 
teur démagnétisant dans la. R 
direction de l'aimantation est … 
égal à 5,2, ce qui correspond. 
à un champ démagnétisant de | 
1872 Oe, d'où, ——4,3.107% 
L'aimantation étant dirigée suivant l'axe équatorial, l'énergie dechamp * 


Fig. 30. 


démagnétisant ramenée à l'unité de volume est PORAE 1. 
2 V xs 


et l'effet de forme observé suivant l'axe de révolution Oz est : 


Îî 


— a ——— | — — 
— —— — ——— 


2 ù | 2 
SV AE AL CA pue D(VIÈ) (VI) 
dSxx dSyy dS2z 


CONTRIBUTION A L'ÉTUDE DU PHÉNOMÈNE DE MAGNÉTOSTRICTION 375 


La déformation s., conservant la symétrie de révolution de l'ellip- 
soïde, on a toujours : 


Ne =; [ar — N.] 
d’où : 
dNx 1 2Nz 
dSzz TP 2982 2 
; Finalement : 
JS /2m° + ro 4T 1 2 
= (— I N.— E-) LA 6k Nads 


— — 0,094. 10 + 0,09.10—6 + 0,04.10—6. 
L'effet de forme transversal est donc négligeable. On a finalement: 


si —= — 0,2/4.10—$ 
Xe, 10": 


Il semble donc qu'il serait illusoire de vouloir expliquer les pro- 
» priétés magnétiques en se basant uniquement sur la valeur de l’effet. 
» longitudinal de la magnétostriction, alors que l'effet transversal 
» peut être beaucoup plus élevé. Pour construire une théorie plus 
+ valable, il faudrait tenir compte, dans l'expression de l'énergie 
. magnétoélastique, du phénomène de magnétostriction sous une 
forme plus complète. 


À CONCLUSIONS 
… L'étude faite sur les monocristaux de fer et de nickel a d’abord: 
* confirmé l'existence dans les champs élevés d’une variation des. 
» dimensions proportionnelle à la variation du champ magnétique. 
Elle a en outre montré de façon indiscutable que pour une direction 
. du champ donnée, ce phénomène dépend de la direction de mesure. 
» Ainsi il n'est pas le même pour l'effet longitudinal et pour l'eflet. 
| transversal, De plus, l'effet longitudinal par exemple, dépend de la 
- direction du champ. Enfin, ce phénomène appelé effet de magnéto- 
» striction contrainte est très souvent de sens opposé à celui de la 
} magnétostriction spontanée pour les mêmes directions du champ et 
de la mesure. Il n’est donc pas possible de l'expliquer par une rela- 
» tion simple entre l'intensité de l’aimantation spontanée et la varia- 
tion de volume. 
+ Les mesures faites sur le fer montrent que dans certaines direc- 
. tions cristallographiques, l'effet dans les champs élevés se traduit 
par une droite de très grande pente. En appliquant la correction de 
. magnétostriction contrainte, j'ai ainsi obtenu pour la magnétostric- 
tion spontanée une valeur de l’ordre de — 90. 1076, La différence 
‘entre cette valeur et les valeurs généralement admises montre la 
_ nécessité de poursuivre les mesures de magnétostriction dans des. 


champs magnétiques élevés. 


l 
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Les ferrites de cobalt constituent un exemple intéressant’ d'un 
domaiue d'étude où l'union de la théorie et de la technique aide aux 
progrès de l’une et de l'autre. En particulier, les données expéri- 
mentales sur la magnétostriction et plus précisément l'étude de sa 
variation thermique, qui a été réalisée pour la première fois, ont 
permis de formuler et de vérifier une hypothèse sur le mécanisme de 
l'aimantation et du champ coercitif des ferrites de cobalt. 

Eofin, l'étude de la magnétostriction de ferrites à haute perméabi- 
bilité a montré que l’on ne pouvait établir une relation simple 
entre À et p.. 


Travail effectué au Laboratoire du Magnétisme de Bellevue 
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REMARQUES SUR LE CALCUL 
DES POLARISABILITÉS 
DES ORBITALES ATOMIQUES DU TYPE 2s 


Par M. Jean GUY, Mlle Monique HARRAND et M. Jacques TILLIEU 
Bien que l'orbitale 2s de l'atome d'hydrogène représente un état 


excité instable et soit de plus dégénérée (les orbitales 2p de même 
énergie interviennent dans la fonction d'ondes permettant le calcul 


de la polarisabilité réelle de l’état de nombre quantique principal 


égal à 2), la résolution complète des équations (3) conduisant à la 
polarisabilité de cette orbitale présente un intérêt théorique. Par 
suite de la parenté analytique existant entre la fonction propre 
de H (!) : 

: 


Va = TE Rae) = (p— 2)e 7/7 fr] 


et les fonctions représentatives usuelles des orbitales 2s des atomes 


ayant à l’état fondamental des électrons sur la couche L (Z > 3) (2), 


le calcul d’une polarisabilité fictive pour H(2s) fournit un certain 


. nombre de renseignements utiles pour la détermination des polarisa- 


bilités des orbitales 2s des autres atomes, celles-ci n'étant plus dégé- 
nérées. 


RECHERCHE DE LA FONCTION PROPRE 


2 : : o : 
Le champ électrique uniforme KF étant appliqué suivant la direc- 


* tion Oz, il convient de trouver une fonction propre de la forme : 


= Yalr + Ef(x, y, 2)] [2] 


: : A % 
(‘) Rs représente la fonction radiale normalisée de l’état 2s. Tous les 
; + , : . 
calculs sont effectués en unités atomiques (a pour les distances e?/a, 


pour l'énergie, aÿ pour les polarisabilités). 
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cation périodique bimestrielle. 
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satisfaisant aux conditions générales imposées aux fonctions propres. 
Cette fonction unique est solution de l'équation aux dérivées par- 
tielles : 


2:14 Dies 
22%, + WaAf + 2 grad f.grad d:= 0. [3] 


En coordonnées polaires (æ—psinücose, y—psinôsine, s—pcost), 
comme f ne dépend pas de (symétrie de révolution autour de là 
direction du champ appliqué) et est de plus antisymétrique par rap- 
port au plan xOy, il est indiqué de chercher une solution du type : 


Fe; 9) = g{p) cos 6. [4] 


Cette forme de f permettant la séparation des variables, l'équation 
aux dérivées partielles [3] se réduit à l’équation différentielle : 


d! à dé 
pp 2) 7e — fe — Gp + 4) afp — 2)g = — 2pp=—2) [5] 


admettant la solution générale : 


9 8 
=} 6 + Gp + Cip— 72 — À À + a%p Log p EE 
+ fe ++) -e]} 


* 


où E{(p) est l'exponentielle intégrale Fe 40. 


Etant donnée la forme analytique de [6], la sommabilité de 
dal 1 + EF n’est assurée pour o tendant vers + + que par CG: — 0, 


tandis qu'au voisinage de p—0o, on doit avoir C, —48. Cette néces- 


sité de choisir deux valeurs différentes pour C; suivant le domaine de 
variation de p ne rend toutefois pas impossible la solution du type [4]. 
D'après l'équation [5], il y a permutation possible autour du point 
p—2 (sphère nodale de l’état 2s de H) de toutes les solutions telles 
que : 


GE Ris [4 


Or la condition [7] assure précisément la continuité, au voisinage de 


p— 2, de la première dérivée de D [bar + Ff)], tandis que d? est 


nulle en ce point. On obtient donc une solution du problème en 
choisissant dans les intervalles (0, 2) et (2, + > ) deux fonctions g(p) 
différentes satisfaisant toutes deux à la conditi 
commune des deux domaines, c’est-à-dire sur la 


obtient pour o <p < 2 : sphère nodale. On 


« 


on [7] à la limite. 


L 


ge) = À 6 + 6p° 


et pour 2 < p : 


I 


ge)=;— À" 


Comme la discon- 
tinuité présentée par 
la fonction g pour 
pe — 2 peutsembleren 
contradiction avec la 
notion de continuité 
des fonctions d'ondes, 
1l convient de faire à 
cesujet les remarques 
suivantes : 


1) Cette disconti- 
nuité de 4(o) n’entrai- 
ne pas de propriétés 
analogues pour une 
grandeur physique 
liée et mesurable 
comme la densité 
électronique. Celle- 
ci, se déduisant direc- 
tement de /? demeure 
continue ainsi que sa 
dérivée première par 
rapport à p. 


+ 6p° + he E SE + 6e Log 


g(P) 


el. [8] 


Fig. 1. 


2) L’équation d'Euler [5] détérmine les extrémales de : 


J'éHyd 
E = ——— 
Jde 


m EP? flzf— | grad / (2 dr. 


-. Dans le problème actuel, par suite de [4], on trouve en intégrant par 
rapport aux variables + et 8 que [5] est équivalent à : 


515 [ [ap — (UE) — ag®]vide =. 


En remplaçant dans cette dernière intégrale I la fonction-solution 
discontinue g(e) par une fonction continue aussi simple que possible 


rond 
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g{e), coïncidant avec g1(p) dans l’intervalle(o,2 — +) et avec gap) pour 
2 +e<o(fig. 1;Ee>0), on trouve, pour € assez petit, une diminu- 
tion de I du premier ordre en s. Il existe donc une infinité de fonc- 
tions continues donnant à 1 une valeur aussi proche qu'on le désire 
de son extremum ; par suite, la fonction g(p) discontinue peut être 
considérée comme la limite de cette suite de fonctions continues. 


CALCUL DE LA POLARISABILITÉ FICTIVE DE H(>s) 


La connaissance de g(e) permet le calcul de la polarisabilité de 
l’état 25 (3) : 


+2 £ 400 
= | 22fpide 2/8 À de p*ga(e)Räole)de + se Pg2e)Rà/e)de | Co] 
— {0,019 + 882,89 ]a0— 882,91aÿ 


(1) (2) 


02/-200 


0,1 +100 


0 o 10 15 


Fig. 2. — Etat 2s de l'atome d'hydrogène 
(HP Rap)(2)0Ré(e)g(p). 


Gette polarisabilité n’a pas de signification pour l'atome d’hydro- 
gène lui-même par suite de l'effet Stark du premier ordre dû à la 
dégénérescence 2s-2p. Cette valeur fictive a cependant l'intérêt de 
montrer la très faible contribution de l'intervalle (0,2) à la polarisa- 
bilité totale (Voir les courbes de la figure 2 représentant la densité élec- 
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w . 2 . LA 
tronique p"Rzo(p) et la fonction P*R2o(o)g(o) dont la quadrature donne 
la polarisabilité, et à titre de comparaison les courbes analogues 
de la figure 3 correspondant à l'état tS)e È 


(1) (2) 


Fig. 3. — Etat 1s de l’atome d'hydrogène 
(HE Rio(p) (2) R(0)9 (6). 


APPLICATION AUX AUTRES ATOMES 


Pour les atomes autres que l’hydrogène, l'équation [3] devient 
pratiquement impossible à résoudre et le calcul de la polarisabilité 
partielle de l’orbitale 2s de ces atomes s’effectue de manière empi- 

, rique en utilisant la méthode de variation. 

L'étude précédente suggère de négliger la faible contribution à la 
polarisabilité de l'intervalle (0, p,), c’est-à-dire de l’espace intérieur 
à la sphère nodale et de choisir pour ga(e) (p, <p) des fonctions 

_ d'essai à nombre de termes limité, du type : 


ga(e)= &o + afp — pu)? + Asp — pu) + + [ro] 
où Go, As, A3, ... Sont des paramètres à déterminer par la condition 
de minimum de l'énergie (a; — 0 puisque dg2:/dp — 0 pour p—p,). 
Le calcul a été effectué pour H, Li et Be, en utilisant pour ces deux 
derniers atomes les fonctions 4, de Duncanson et Coulson (2) : 


Va =/(u Br N ire te — (3A/u)e—##] 
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(Ces fonctions dérivent de la fonction hydrogénoïde par introduction 
des trois paramètres A, b, à destinés à leur donner une souplesse 
suffisante pour appliquer la méthode de variation). 


TABLEAU I 
U N A b bu. 
Lire 0,658 0,951 0,633552 3,43 2,26 
Ben 0,979 0,945 0,697215 3,35 3,28 


Les résultats obtenus par notre méthode à partir de [10] et, à titre 
de comparaison par la méthode de Hassé (4), c’est-à-dire en prenant 
une fonction g(9) unique, valable pour tout l’espace et du type : 


ge) = bip + bag? + bsp° + SET [11] 


sont réunis dans le tableau IT et sur les graphiques IV, V et VI. 


TaBLeau Il 


a 


Nouvelle méthode Méthode de Hassé 
LE NS EE 
do Ce @3 X2s bi ba b; %2s 
176 698,7 28 84 
H 149,14 2,238 869,98 29,6 — 0,2 784,8 
142,79 | 3,360 | — 0,1186| 877,04 32,17 | — 0,911! 0,044 | 785,88 
35,883 93,28 12,027 144,65 
ui | 27,247| 1,618 146,46 11,008 0,196 nd 
27,587| 1,468 0,025 | 146,72 13,501| — 0,793| 0,088 | 145,31 
11,224 19,635 5,453 29, 
Be | 8,612| 1,092 30, 305 5,001 0,129 pe ke 
8,714| 0,991 0,025 | 30,356 6,077 0,507| 0,0846 29,988 


DISCUSSION DES RÉSULTATS OBTENUS 


Pour H(25), l'étude de la figure 4 a montré que la fonction appro- 
chée du type [10] conduit, à partir de deux paramètres, à une polari- 


lanta tétons 


ae, Aa bed TB pe, 


de Etes, 


site 


| 


mryrrertt 
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2 


sabilité très voisine de celle obtenue par la résolution rigoureuse ; 
de [3]; par contre, la méthode de Hassé (courbe 4b) aboutit à des Ji 
résultats nettement plus faibles et de croissance très lente en fonction (rt 
du nombre de paramètres. Avec la nouvelle méthode, il semble donc 


Polarisabilité théorique Le: 


Here RER 0 PE 
PE me MORE RES EE 


= 


pL: 


Re 


CT RTS 


4. 


Le 


æ 


Sens 


CAS 


[= 
.& 


1 . 2 AT) WU, 
Nombre de paramétres 


Fig, 4. — Polarisabilité de H (25). 


VA = pi LA A 
possible de se limiter, pour les calculs numériques, à l'emploi de 
deux ou trois paramètres, tout en conservant une bonne approxima- 
tion. 


DR EE craie + Æ 


L'allure des figures 5 pour Li (orbitale 2s) et 6 pour Be (orbi- s 
tale 2s) est très comparable à celle du graphique 4. Ceci confirme à 
ne 

‘184 

DE 

184 


*- 


a 


#: 
À. 
Li 
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les conclusions précédentes : la polarisabilité obtenue à l'aide de [10] 
avec deux et trois paramètres doit être très proche de la polarisabilité 
théorique qui correspondrait à la solution exacte de [3]. Dans les 
deux cas, la méthode de Hassé conduit à des résultats légèrement 


Los 


Nombre de paramètres 


Fig. 5. — Polarisabilité de Li (25). 


APE La 
inférieurs à ceux obtenus en utilisant [10] avec deux ou trois para- 
mètres. 


En conclusion, notre étude justifie : 
1) l'omission sim 


: plificatrice de l'espace intérieur à la 
nodale ; il est d’aille surface 


urs bien connu que la polarisabilité électrique et 
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la susceptibilité magnétique dépendent surtout des portions externes 
des orbitales (1). 

2) l'emploi de fonctions d’essai de la forme [10]. en se limitant à 
deux ou trois paramètres. 


œ 


1 | 2 3 
Nombre de paramètres 
Fig. 6. — Polarisabilité de Be (25). 
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DIFFRACTION DE LA LUMIÈRE 
PAR DEUX FAISCEAUX D’ULTRASONS 


Intensité des raies de combinaison 


Par S. PARTHASARATHY et HARKRISHAN SINGH 


On sait que le spectre de diffraction dû à un cristal excité simulta- 
nément à deux fréquences ultrasonores différentes est équivalent au « 
spectre de diffraction produit par deux cristaux de quartz excités M 
aux deux fréquences superposées l’une à l’autre. Le spectre consiste 
en raies principales correspondant aux deux fréquences excitatrices, « 


et en un certain nombre de raïes secondaires dues aux fréquences de 
combinaison. 
La position des diverses raies d’un spectre de diffraction ainsi 
obtenu est donnée par la relation (1) (2) : 
SR = y; ke +S= 
nn ho 


où À et x sont les longueurs d'onde des deux ondes ultrasonores, : 


À la longueur d'onde de la lumière, 8 l'angle de diffraction, y et S des 
nombres entiers. 


D'après la théorie élémentaire de Raman-Nath, il semblerait que . 


les bandes latérales situées autour des raies du premier ordre de la 


Fig. 1. — Ia. Haute fréquence (h) — 15.865 
Basse fréquence (l) — 6.716 

1. Haute fréquence (h) = 15.868 

Basse fréquence (1) = 6.133 

Fig. 2. — Ila. Haute fréquence (h) — 13.024 
Basse fréquence (l) = 5,552 

Ile. Haute fréquence (h) = 13.017 

Basse fréquence (1) — 3.801 


tnt dci tés ds séote 


Cars. 
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T 12e Série, t. 9 (Juillet-Août 1954). PARTHASARATHY 


CORRE LP h he 


I(a) 


fie Cr AL 
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RAS; 
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Ia 


IT 


IIIe 


2hh£ h h£h£ h hab 


ITla. 


ITI6. 


IIIe. 


Fig. 3. 


Haute fréquence (h) — 10,099 
Basse fréquence (1) — 6,133 


Haute fréquence (h) 


— 10.012 
Basse fréquence (1) — 4.393 
Haute fréquence (h) 10.013 


I 


Basse fréquence (1) 3.819 
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haute fréquence soumettant le quartz à deux oscillations simultanées, 
dussent être de même intensité. Bergmann (3) a obtenu des spectres 

“de diffraction en excitant le cristal à deux fréquences simultanément, 
mais n’a rien signalé sur les intensités des bandes latérales. 
_ Gependant, au cours de nos expériences sur la dispersion des ultra- 

sons dans les liquides, on avait observé que la bande interne était 
toujours plus intense que la bande externe, comme c'était le cas sur 
les photographies de Bergmann. Nous avôns répété l'expérience pour 
montrer la variation du rapport des intensités des bandes latérales 
avec les fréquences excitatrices. 

. Aggarwal et Parthasarathy (4) ont développé récemment la théorie 
de Brillouin pour expliquer l'inégalité des intensités des bandes laté- 
rales d'ondes sonores de haute fréquence. Ce développement conduit 
au rapport R° de l'intensité des bandes latérales, avec : 


; a ( I I à 1 1 \2 
EU ne | F — = 
[ 2 nn À h J9 
PA 1 \® X I AA 
AR Es na ler Pa =) | ET TÉ + + 
| 2 (> À 4e he 


DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL 


E— 


La méthode de photographie du spectre de diffraction employée 
dans ces recherches a été celle de Debye-Sears et Lucas-Biquard. 
. Deux cristaux de 1 cm et 2 mm d'épaisseur, métallisés uniformément 
sur leurs deux faces, sont excités à des fréquences différentes dans 
du xylène à la température ambiante (270 C). Pour obtenir une 


Rapport des intensités 


Figure n° Hauteiréguence Basse tréquence Te 

Expérim. Théoriques 
ICE MERE 15 865 6 716 6,65 18,64 
NT RER 15 868 6 133 5,95 20,61 
NÉ SONSRRNE 15 893 4 393 1,47 77,84 
NET) MALE Er 13 024 5 55a 12,78 145,78 
nl AA UE. : 13 024 4 960 4,06 38,12 
TRANS PP PE 13 017 3 801 3,50 10,85 
HN OLA EP EERE NE 10 118 6 130 4,25 77:84 
re RASE 10 012 4 393 2,36 3,0ù 
NGC) ee Te 10 O13 3 819 2,05 2,57 
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bonne résolution, on a utilisé une lentille d'environ 80 cm de distance 
focale. Les intensités des raies sont mesurées au microphotomètre. 
Le rapport des intensités des bandes interne et externe a été calculé 
au moyen de la formule ci-dessus. Les résultats sont donnés au 


tableau précédent 


DISCUSSION 


Les clichés reproduits sur les figures 1, 2 et 3 montrent clairement 
que la raie correspondant à la différence des haute et basse fréquences 
est toujours plus intense que la raie correspondant à la somme des 
deux fréquences excitatrices. Bien que le rapport des deux intensités 
varie avec la valeur des deux fréquences employées, comme c’est 
évident d’après la colonne 4 du tableau, ce rapport est toujours supé- 
rieur à 1. Les valeurs théoriques sont en parfait accord avec les 
valeurs observées. Il est également intéressant de noter que si la fré- 
quence la plus élevée est maintenue constante, le rapport des inten- 
sités croît ou décroît suivant que la basse fréquence croît ou décroit. 


Ceci est mis en évidence par le tableau et, théoriquement, on doit 


: . LA 2 
toujours l’observer is (r+s) <T 1. Le renversement apparent 


= 


1 A2 
des intensités dans le cas 1 est dû au fait que cette condition n’était 
pas remplie dans l’expérience. ; 

On a également observé que l'intensité de la bande interne est tou- 
Jours plus grande que celle de la bande externe et que le rapport des 
intensités varie toujours dans le même sens que la fréquence la plus 
basse, la fréquence la plus élevée étant maintenue constante. L'écart 
quantitatif par rapport à la valeur théorique est dû en partie aux 
erreurs expérimentales qui accompagnent les mesures d'intensité 
lumineuse par la méthode photographique, et en partie aux condi- 
tions particulières pour lesquelles la théorie a été établie : valeurs 
relatives et réelles des deux champs sonores produisant le spectre de 


diffraction complexe, et nombre de raies dans le spectre de diffrac- 
tion. 


BIBLIOGRAPHIE 


. L. Bencmanx et E. Fues. — Z. Phys., 1938, 109, x. 

N. S. N. Naru. — Proc. Camb. Phil. Soc., 1938, 34, 213. 

L. BERGMANN. — Z. Hochfrequenztechn, 1934, 48, 83. 

R. R. AGGarwaL et S. PARTHASARATHY. — Acustica, 1951, 2, 75. 


ES = 


National Physical Laboratory of India, New Delhi. 


ie 


CONTRIBUTION A L'ÉTUDE 
DE LA RÉFLEXION SÉLECTIVE 
SUR LES VAPEURS DE MERCURE 
DE LA RADIATION DE RÉSONANCE 
DU MERCURE 


Par Jean-Louis COJAN 


CHAPITRE PREMIER 


INTRODUCTION 


Le phénomène de réflexion sélective a été mis en évidence pour la 
première fois par Wood(1); un ballon de quartz, scellé, vidé, rempli 
d’une goutte de mercure, est porté à une température telle qu’il ren- 
ferme de la vapeur de mercure sous une pression d’une dizaine de 
centimètres. On l’éclaire par un faisceau de lumière parallèle émis 
par une lampe à vapeur de mercure, il se comporte alors comme un 


- miroir métallisé intérieurement, vis-à-vis de la radiation de réso- 


nance À — 2 537. 
Le facteur de réflexion du dioptre formé par le quartz du ballon et 


la vapeur de mercure qu'il renferme est donc considérablement 


exaité pour la radiation de résonance, par rapport aux autres raies 
du spectre du mercure. Le but du travail qui va être décrit par la 
suite est d'étudier ce phénomène en détail et de préciser son méca- 
nisme. 

. Une analyse sommaire du phénomène a fait l’objet d’un diplôme 

’études supérieures (2); nous en rappellerons les conclusions qui 
ont servi de point de départ aux expériences qui vont être décrites. 

Un montage expérimental approprié permettait d'éliminer la 
lumière diffusée par la face de quartz du dioptre, la lumière diffusée 
par la vapeur (résonance, fluorescence) et surtout la lumière réguliè- 


(1) Thèse présentée le 28 mai 1953 à la Faculté des Sciences de l'Uni- 
versité de Paris pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques. 
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rement réfléchie par la première face de la lame de silice (dioptre air- : 
silice). 

L’excitation du phénomène était obtenue à partir d'un arc à vapeur 
de mercure fonctionnant à basse pression sous haute tension (Arc 
Otens 25 mA, Gallois). Un monochromateur à prisme de quartz iso- 
laitet polarisait la radiation À —2 537 émise par cet arc. * 

Les mesures d’intensité étaient faites au moyen de plaques photo- 
graphiques convenablement étalonnées. 

Les diverses expériences entreprises avaient montré que : 

10 L’intensité de la réflexion sélective croît avec la pression de la 
vapeur réfléchissante ; cependant, cette croissance est extrêmement. 
leute quand cette pression est comprise entre 10 mm. et 8o mm. 

20 Le phénomène met en jeu une interaction instantanée entre le 
rayonnement et les atomes de mercure, contrairement à ce quise pro- 
duirait pour un phénomène du type « résonance », qui présente une 
durée d'interaction + # 10 ? secondes. En effet : { 

a) Des champs magnétiques de plusieurs centaines de gauss, appli- 
qués sur la cuve réfléchissante, parallèlement à la direction d'obser- 
vation, ne modifient pas l’état de polarisation du faisceau réfléchi (un 
champ de cet ordre de grandeur suffit à dépolariser totalement, non 
seulement un rayonnement du type « résonance », mais encore un « 
rayonnement du type « diffusion au voisinage de la résonance » (3)). « 

b) Les chocs entre atomes de mercure, qui sont notables (quelques 
centaines pendant 10—7 secondes), n’ont également aucune influence: 
dépolarisante sur le rayonnement réfléchi. C'est d'ailleurs ce qui 
avait été mis en évidence par : 

c) Schnettler (4), qui introduisait dans la vapeur réfléchissante, 
déjà à une pression de l’ordre de 760 mm., des pressions pouvant. 
aller jusqu’à 15 kg., de gaz étranger (vapeur d’eau, hydrogène), sans. 
constater de perturbation notable du phénomène. s 

3° Pour des pressions comprises entre 1: mm. et 10 mm., le phéno- { 
mène est fin, en ce sens que le facteur de réflexion présente un maxi- 
wum aigu dont la largeur spectrale est inférieure à celle (largeur » 
Doppler) que l'agitation thermique confère à chaque composante « 
byperfine de la raie de résonance = 2537 A. Ce maximum estd’ail- 
leurs très légèrement décalé du côté -des longueurs d’onde décrois- | 
santes, par rapport au centre hyperfin correspondant. : 1 

Rump (5) avait mis en évidence le fait que la réflexion sélective, | 
comme toute autre réflexion d’ailleurs, n’introduit aucun élargisse-. 
ment spectral propre ; si la lumière incidente est strictement mono-- 
chromatique, la lumière réfléchie l’est aussi, et sa longueur d'onde. 
est la même, ou encore, si la lumière incidente ne contient que des. 


radiations comprises entre À, et \, il en est de même de la lumière. 
réfléchie. 
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_ Cette propriété est d’ailleurs rigoureusement nécessaire pour que 
l’on puisse en théorie moléculaire rendre compte du fait qu'une onde 
plane incidente donne une onde réfléchie plane également (6) (7). 11 
faut en effet pouvoir faire interférer les ondelettes sphériques émises 
par les atomes de la vapeur, sous l’action d’un champ électromagaé- 
tique représentant l'onde incidente ; ceci exige que toutes ces onde- 
lettes soient aussi monochromatiques ; s’il n’en est pas ainsi cette 
théorie montre clairement que tout processus créant une variation de 
fréquence ou un élargissement spectral, ne contribue qu’à la diffusion 
de la vapeur dans tout l’espace environnant, sans intervenir dans la 
formation de l’onde réfléchie. | 

Cette propriété est d’ailleurs en étroite corrélation avec le caractère 
instantané de l'interaction de réflexion entre les atomes de mercure et 
le rayonnement incident. 

Plus récemment (8) (9) (10), divers auteurs ont envisagé le pro- 
blème sous des aspects assez différents, sans apporter d’ailleurs de 
renseignements supplémentairesnotables quant à l’évolution du phé- 
nomène au voisinage des centres hyperfins. 

En particulier J. M. Hansen et H. W. Webb (8) faisaient des 
mesures d'intensité globale de la réflexion sélective en faisant varier 
l'angle d'incidence, qui confirmaient les mesures que nous avions 
obtenues, notamment en ce qui concerne le palier d'intensité déjà 
mentionné. Mais ces mesures manquent de précision, le phénomène 
analysé se compliquant des divers rayonnements parasites que nous 
avons déjà signalés. 

H. L. Welsh, J. Kastner et A. C. Lauriston (9) (10) ont également 

étudié l’évolution de la réflexion sélective lorntaine (à grande dis- 
tance spectrale des centres hyperfins), pour diverses vapeurs métalli- 
ques dont le mercure. L'étude au voisinage de ces centres leur est en 
“effet rendue impossible par le manque de résolution de leur appareil 
dispersif (spectrographe). Ils constatent cependantque leurs résultats 
sont en désaccord avec ceux que permet de prévoir la théorie classique 
dé la dispersion, compte tenu de l'influence des chocs moléculaires 
et de l'effet Doppler. 

D'une manière générale, on n’avait jamais étudié, à notre connais- 
sance ce que nous appellerons première zone de réflexion sélective 
(pression de La vapeur comprise entre 1 et 10 mm.); dans la seconde 
zone (pression supérieure à 3 cm.) Siekmann (11) avait mis en évi- 
dence une exaltation du facteur die réflexion des composantes hyper- 
fines de courtes longueurs d’onde, en analysant la lumière réfléchie 
au moyen d’un étalon interférentiel de Pérot et Fabry. 


: Lol 
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CHAPITRE II 


ISOLEMENT D’UNE, OU D'UN ENSEMBLE : 
DE RAIES SPECTRALES HYPERFINES, DANS LA RAIE DE RESONANCE. 
FILTRE MAGNÉTIQUE 


Pour reprendre en détail l'étude du phénomène, en particulier 
dans la zone de pressions ou nous avons mis en évidence une pointe 
fine de réflexion sélective très voisine des centres hyperfins de réso- 
nance, une première difficulté à résoudre était d'obtenir une source 
de lumière émettant un profil spectral aussi étroit que possible et 
contenant la région intéressante. 


Le 


202 202 
200 


Fig. 2. 


Même dans les meilleures conditions d’excitation, notre source 
lumineuse (Arc Gallois « Otens » de 25 mA ou 100 mA) n’émet pas la : 
raie de résonance idéale du mercure, c’est-à-dire un ensemble de 
cinq composantes hyperfines dues aux divers isotopes du mercure et 
à leurs spins nucléaires possibles (composantes impaires), et possé- 
dant un profil spectral Doppler, correspondant à la température de 
la source (ici environ 80°, soit A, — 2,2 mA). Une analyse de cette … 
raie obtenue au moyen d’un étalon interférentiel d'épaisseur 5 mm., - 
conciliant le pouvoir de résolution et la séparation des divers ordres, 
donne la photographie (fig. 1) ou l'enregistrement (fig. 2, hors texte, | 
obtenu par un procédé direct que nous décrirons par la suite); on 
constate bien la présence des cinq composantes hyperfines, mais dans . 
leurs intervalles, subsiste un fond continu important surtout entre 
les quatre composantes rapprochées. 


Annales de Physique PLANGHE III 
2e Série, t. 9 (Juillet-Aoùût 1954). Coran 


Fig. 6. Fig. 5. 
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Si, comme cela sera confirmé par la suite, le facteur de réflexion 
sélective présente une exaltation dans un domaine spectral très infé- 
rieur à une largeur Doppler, sans pour autant s’annuler en dehors, 
l'intensité réfléchie par la cuve à partir de l'excitation par la source 
sera due pour une très grande partie à une réflexion étrangère à la 
pointe, et pour une faible part à l'énergie réfléchie par cette « pointe de 
réflexion sélective » ; ceci sera d'autant plus gênant que le maximum 
du facteur de réflexion dans la pointe ne dépasse pas beaucuup le 
double de la valeur qu'il prend en moyenne au dehors. 

Un moyen d'accroître la part de la réflexion sélective dans l'énergie 
réfléchie est d'éliminer du 
faisceau incident le plus 
possible de régions spec- 
trales inutiles. En outre 

- pour étudier le compor- 

tement des divers isotopes 
du mercure, il faut encore 

+ ne laisser tomber sur la 
cuve à réflexion que la 

_ radiation émise par cet 
isotope. 

Nous sommes parvenus à 
ces résultats en employant 

un montage (12) qui repré- 
sente un perfectionnement 
d'un procédé utilisé par 
 Mrozowski (16). D 300 5800 :400 +240 O -200 |-00 -600 +800-10 Scmr! 

On soumet une cuve 4401) 4681  -17BI-320l! 

d'absorption à vapeur de RES dr 
\ : I LENITTOIVEV? 
mercure à un ou plusieurs re 3 
- champs magnétiques et on AT 
. utilise pour déterminer 
. leurs valeurs la figure de décomposition Zeeman de la raie 2537, con- 
née par Buhl (14) (fig. 3). Si ces valeurs sont bien ajustées, on réalise 
un filtre qui ne laisse passer qu’une ou deux composantes hyperfines 
de la raie de résonance, à condition qu’un montage convenable ne 
. laisse passer que les radiations de polarisation perpendiculaires aux 
_ champs magnétiques. À 
_ Avec un seul champ de 2200 gauss, on prévoit de cette manière 
un filtre ne transmettant que Àge. 

L'expérience confirme ces prévisions (fig. 4, hors texte) : nous don- 
nons ici un montage photographique (fig. 5, hors texte) représentant 

. d’un côté du diamètre l’analyse par un étalon de 5 mm. de la struc- 
ture globale émise par la source S et de l’autre, la structure de cette 
émission après passage dans le filtre magnétique. La raie Ag ainsi 
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isolée représente au moins 95 0/0 de l'énergie sortant du filtre, comme 
des mesures sommaires d'intensité nous l’ont montré. Cette radia- 
tion permet d’obtenir des anneaux d’interférence avec un étalon de 
10 cm. d'épaisseur, sans qu’on observe de recouvrement des divers 
ordres (fig. 6, hors texte), on peut sur ce cliché, mesurer la largeur 
spectrale de la raie ainsi isolée, on la trouve égale à environ 2 mA, 
soit la largeur Doppler de la raie de résonance. 

Le filtré magnétique fournit donc une radiation aussi fine qu'une 
lampe à résonance qui n’émettrait que À; l’ordre d'interférence 
élevé (800 000) qu'elle permet d'obtenir accroît beaucoup le pouvoir 
de résolution de l’étalon de Pérot et Fabry, nous en profiterons pour « 
étudier la structure de la réflexion sélective dans la région où elle pré- « 
sente une pointe plus fine qu’une largeur Doppler. 

Avec H, — 7000 gauss et H, — 5 650 gauss on obtient une raie 1202 
très monochromatique ayant une finesse du même ordre que la raie 
Xe précédemment isolée. 

Le filtre magnétique est très sensible aux variations de H, donc à. 
l'intensité du courant magnétisant. Pour assurer cette stabilité on 
branche en parallèle sur l'électroaimant, suivant un Schéma classique, 
une batterietampon, dont la force électromotrice est maintenue cons- 
tante en réglant le potentiomètre de manière à ce que le courant 
débité soit en moyenne nul. 


CHAPITRE III 


ÉVOLUTION GÉNÉRALE DE LA RÉFLEXION SÉLECTIVE 
EN FONCTION DE LA PRESSION (15) 


béentties é nabe en tin ones las ae e-Sitie n TE 


Le dispositif expérimental employé est représenté sur la figure 7. 

La source S émet, avec une polarisation perpendiculaire à H, l’une 
des deux raies ge où 392. On forme un faisceau de lumière parallèle 
au moyen de la lentille L, en silice fondue (qui ne modifie pas la” 
polarisation de la lumière). Ce faisceau peut venir former une image 4 
sur la photocathode d’un multiplicateur d'électrons RCA 1P28 par deux ” 
voies différentes : 

La voie À, traverse la lame à face parallèle M,, en silice fondue, 
éventuellement un quartz Q taillé perpendiculairement à son er 
optique, faisant tourner le plan de polarisation de la lumière - 
(À = 2557) de 9°; le rayonnement est réfléchi sur la cuve à réflexion 
sélective C, traverse une lame M, et vient former une image S’ sur la 
photocathode du multiplicateur, en traversant la lentille L.. 

7 La voie B se réfléchit sur M;, puis sur un miroir aluminé M | 
qui renvoie la lumière sur M, et de là sur L:, il se forme une | 


SE déniéntne di ec 
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image S”’. Un réglage approprié de l'orientation des miroirs M,,M,M: 
permet d'obtenir la coïncidence des deux images S'et S”. 
— La cuve à réflexion sélective C est constituée de la manière sui- 
vante : une lame prismatique P, en silice fondue (angle voisin de 6e), 
- forme la face d'entrée ; le faisceau réfléchi par le dioptre silice-air est 
h nettement séparé et peut être éliminé du faisceau réfléchi sélective- 
ment par le dioptre D, silice-vapeur de mercure. Cette lame P est 
soudée à un tube de silice recourbé à angle droit, de manière à for- 
mer un queusot À qui sera disposé verticalement, et dans lequel sera 
introduit par distillation sous un vide poussé, une goutte de mer- 
cure; cet appendice est entouré d’un tube de cuivre servant de sup- 
port à une résistance chauffante, qui. permet de maintenir, au voisi- 
- nage de l4 goutte de mercure 
et le long de A, une tempéra- 
ture T, que l'on mesure au 
moyen d’un couple thermo- 
électrique. Cette tempéra- 
+ ture T est maintenue inférieure 
à celle du reste de la cuve, ce 
* qui permet, en évitant la con- 
- densation de gouttelettes de 
mercure sur d’autres parois 
. du tube, de définir avec certi- 
tude la pressiou p de la vapeur 
de mercure qui règne dans 
l’ensemble de C (principe de 

- la paroi froide). 

_ Ce dispositif est placé dans 
» une enceinte calorifugée au moyen de poudre d'amiante imprégnée 
- de silicate de soude, qui se transforment au premier chauffage en 
» un ciment réfractaire. 

+ Des résistances chauffantes R sont placées dans cette matière 
- réfractaire au-dessus et au-dessous du tube. On dispose d'entrées et de 
» sorties de lumière ; ce sont des tubes en cuivre sur lesquels on enroule 
-une résistance électrique dont le chauffage est maintenu suffisant 
pour éviter la condensation du mercure sur le dioptre réfléchissant. 
Le courant qui passe dans R est tel que T soit la température du 
“point froid ; pour une valeur fixe de ce courant, on peut faire varier T 
en modifiant le courant de chauffage du queusot dans les limites 
telles que l’on n’observe pas de condensation a mercure dans la 
partie de C extérieure au système de chauffage de l’appendice. se. 

Dans cette série d'expériences, la lumière tombe sur C sous l’inci- 
 dence brewstérienne relative au dioptre D, quand la pression p de la 

‘vapeur de mercure est nulle, soit pour le dioptre silice-vide. A froid, 
pour une polarisation convenable de la lumière incidente (vecteur E 
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dans le plan d'incidence, soit parallèle à H), l'intensité de la lumière 
réfléchie est nulle. Au fur et à mesure que la pression croît dans le 
tube, le phénomène de réflexion sélective apparaît et l'intensité réflé- 
chie croît à partir de O, on décèle donc uniquement le phénomène ; 
au contraire, pour une polarisation donnant un champ électrique E 
perpendiculaire au plan d'incidence, le facteur de réflexion à froid 
de D se calcule par les formules de Fresnel et vaut : 0,19; quand le 
phénomène de réflexion sélective commence il provoque une variation 
du facteur de réflexion petite devant 0,19 qui passe donc inaperçue 
au contraire de ce qui a lieu dans le cas envisagé plus haut, où c'est 
cet accroissement lui-même qui est mesuré directement, toute l'in- 
tensité réfléchie étant due uniquement au phénomène dont nous vou- « 
lons entreprendre l'étude. 

En fait, l'introduction du quartz Q ne donne qu’une polarisation 
en moyenne dans le plan d'incidence : il reste une fraction « de la 
lumière incidente qui présente une polarisation perpendiculaire au 
plan d'incidence, soit 8 la fraction polarisée dans le plan d’inci- 
dence : 


CAE CRC EE © 


Nous résumons les propriétés optiques des surfaces rencontrées par 
les voies À et B dans le tableau suivant : # 


Facteur Facteur 
Surface de réflexion de tranmission 

Lame M; : 5 Hi ni È 
Quartz Que ï ; 
Face Ce 6 t (4) LE | 

À L t 
Lame Musa. « Lo Mo (i) m;, © È 
Miroir Mo u 


(La notation À indiquant que le vecteur électrique de l’onde inci- « 
dente est normal au plan d'incidence sur D, la notation © qu'il lui » 
est coplanaire). 

Quand on intercepte la voie A, le galvanomètre intercalé dans le - 


circuit-plaque du multiplicateur donne une indication £ proportion- » 
nelle à : 


PL PS 


= L Op ppad 


I() étant la fonction représentant le profil spectral énergétique de la 3 


1 


source S ; quand on intercepte la voie B sans le quartz Q on obtient « 
une mesure : 


a = [1O)mtimar (x 
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r(X) étant le facteur de réflexion, pour la longueur d’onde }, du 
dioptre D, silice-vapeur de mercure à la pression p (définie par la 
température T) d’où la quantité : 


milèmo JIr0Jer 


X—<— : 
“ BB fi(ajdx 


et la valeur moyenne R du facteur de réflexion sélective du dioptre D, 
à la pression p de l'expérience, et pour une polarisation normale au 
plan à incidence, est donnée par : 


X 
R=r0 


ro étant le facteur de réflexion du dioptre D, pour une pression nulle, 
que l’on obtient en appliquant les formules de Fresnel au dioptre 
silice-vide, et X, la valeur de X pour une pression nulle de la vapeur 
de mercure du tube à réflexion sélective (obtenue en le laissant pren- 
dre la température ambiante). 

Quand on interpose le quartz Q, le galvanomètre donne la 
moyenne y : 


y = [Om E mar) + Brmtem 0) 


o(À) étant le facteur de réflexion du dioptre D, pour la pression de 
vapeur de l'expérience, et une polarisation dans le plan d'incidence 
Li 


de la lumière. Le quotient : Y —+, vaudra: 
Y matmort PONT a mal2mor JTAeD)er 
EE PISE SE M ET NE PESTE DNS 20 A © 
pape J IR)dX  Happs Jan 


On voit facilement que p étant la valeur moyenne de p(2) à l'inté- 
rieur du profil spectral incident, on a : 
X 

IR To x, 
XoY — YoX 


ere A?B(TX0 — Yo) 


à pariir des mesures X, Y et de leurs valeurs X5, Yoà pression nulle. 

La quantité p donne directement une valeur moyenne de la 
réflexion sélective, dépouillée de tous les phénomènes parasites qui 
pouvaient la masquer. Nous avons obtenu les résultats expérimen- 


taux suivants : , 
Nous avons reporté sur la figure 8 la courbe représentant en 


coordonnées logarithmiques les variations de p avec la pression. 


i 
+ 
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Dans le calcul de p le terme X n'intervient que comme correction, 
on a en effet numériquement : 


p=— 0,0188Y —0,00118X 


ce qui justifie la faible précision du calcul correctif que nous venons 
d'indiquer. 

L'examen de la courbe 8 fournit les résultats suivants : 

10 Le phénomène de réflexion sélective commence pour une pres- 
sion de vapeur de mercure üun peu inférieure au millimètre, c’est- 


Logf 


| 


PTT AT 100 1000 Log p 
Fig. 8. 
. à-dire vingt fois plus petite que celle pour laquelle Wood et tous les 

auteurs ultérieurs l'avaient observé. 

20 L'allure de la courbe 8 incite à envisager deux intervalles de 
pression. 

Intervalle a) : 1 mm << p << 10 mm 

Intervalle b) : 10 MM << p. 


Dans l’intervalle a), la réflexion sélective croît sensiblement comme 
le carré de la pression ; dans l'intervalle b), elle marque d’abord un 


palier d’intensité, puis (p >> 30 mm), recommence à croître, sensible- 


ment comme la pression. 
Nous verrons par la suite que dans l'intervalle a), le phénomène 


est fin par rapport à la largeur Doppler et que dans l'intervalle b), il 


est du même ordre de largeur. 


39 Il ne faut pas attacher une valeur particulière au fait qu’à basse 
pression la raie 18 semble en moyenne plus réfléchie que la raie }269 
, 


AC ET te 
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bien que dans l'émission de résonance du mercure, l'importance res- 


pective de leurs deux contributions soit inversée. En effet si la 
réflexion sélective intéresse pour ces deux raies un intervalle spectral 
étroit par rapport à leur largeur Doppler, qui est celle que permet 
d'atteindre le filtre magnétique, il suffit qu'au voisinage des radia- 
tions réfléchies sélectivement sur }59:, ce filtre laisse passer un peu 
plus de lumière non réfléchie que sur Ar. pour que la valeur 
moyenne 9 soit plus faible sur }559 que sur À5,, la quantité Z augmen- 
tant sans que YŸ soit sensiblement affectée. 

4° À haute pression (région b) au contraire, où la réflexion sélec- 
tive évolue lentement à l'échelle de la largeur Doppler, nos courbes 


- ont une signification relative, et on peut déjà conclure, comme nous 


1 


r 
#: 


le verrons par la suite. que le facteur de réflexion de la vapeur de 
mercure est plus grand pour kg. que pour A0. 
La suite des expériences découle de ces constatations et com- 
prendra : 
L'étude de a) par un procédé d'analyse fin. 
L'étude de b) par un procédé d'analyse moins fin mais partant sur 
un domaine spectral plus étendu. 


CHAPITRE 1V 


ÉTUDE DE LA PREMIÈRE ZONE DE RÉFLEXION SÉLECTIVE 


4. Analyse interférentielle. — Nous avons entrepris l’étude détaillée 


- de la réflexion sélective dans les deux zones de pression que nous 


4 


s 


venons de définir. Les résultats rappelés en introduction semblaient 
indiquer que, dans la première zone (p << 10 mm.), le phénomène 


» présente une évolution rapide dans un domaine spectral A); petit par 


rapport à la largeur Doppler A7, : 
4 Ada Æ Al 


Pour le montrer expérimentalement, il était donc nécessaire de 
faire appel à un procédé d’analyse assez fin pour résoudre une faible 
fraction de largeur Doppler. Nous avons employé en premier lieu un 
étalon interférentiel de Pérot et Fabry. La longueur d'onde ultra- 
violette À — 2537 À, utilisée, impose d'employer des galets de quartz 
recouverts d’une couche semi-réfléchissante d'aluminium. Il serait 
infiniment préférable d'utiliser des couches multiples du type 
Dufour (16), malheureusement il n'existe pas encore dans l’ultra- 
violet à notre connaissance de matériaux adaptés à leur construction. 

Etudions rapidement la différence de marche à qu'il est nécessaire 
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d'utiliser pour obtenir la résolution désirée ; elle est proportionnelle 
à l'épaisseur e de l'étalon et si r est l’angle des rayons considérés 
avec la normale aux galets : 


8 — 2e cos r(en prenantn—1 pour indice de l’air). 


En un point du plan lacalde l'objectif, qui correspond à un maxi- 
mum d'ordre pour la raie X, une radiation de longueur d'onde 
À + A1 présente un ordre Æ + Ak, défini par : 


5— 2e cos r — k—(k + Ak)(X + A). 


Soit en valeurs absolues : 


En admettant que la couche semi-réflectrice permette d'’attein- 
dre 1/30 de frange, ce qui est un maximum, il faudra pour résoudre 


. . 2€ 
A1— 0,1 mA soit 1/20 A et puisque À # +: 


2 


, x 
e Z'Enx # 10 CM. 


Il nous faut donc une épaisseur minimum d'étalon de 10 em. ; 
d'autre part, afin d’éviter la: superposition des divers ordres, il faut 
limiter la largeur d'intervalle spectral admis sur l’interféromètre 
à: 30 X o,1 — 3 mA. C’est chose possible avec l’une des raies 1e 
où À:,2 isolées par le séparateur magnétique (ce dont on se rend 


compte justement en vérifiant que les anneaux d’interférence ne sont 


pas brouillés) ; mais il était impossible d'utiliser la raie émise direc-- 


tement par la source (Elle donne un profil spectral étendu sur 50 mA, 
ce qui limite à 6 mm. au maximum, l'épaisseur de l’étalon utilisable 
sans superposition des ordres). Mais pour espérer résoudre effecti- 
vement 1/30 de frange, un calcul simple montre que même en sup- 
posant que la dilatation de l’invar compense la dilatation isobare de 
l'air, il reste que la pression ne doit pas varier de plus de 0,1 mm. 
pendant la durée de l’expérience. 

Avec notre montage les poses photographiques duraient environ 
20 minutes ; pour pouvoir espérer résoudre 0,1 mA, il fallait donc 


opérer dans des conditions météorologiques exceptionnellement 
stables. 


a d' larn” 


Même en ne tentant la mesure que pendant des périodes où la - 


pression mesurée au baromètre enregistreur n'avait pas varié au 
cours des heures précédentes d’une quantité appréciable, seuls quel- 
ques clichés (1 sur 5) nous ont donné des résultats positifs. 

Le dispositif expérimental était le suivant : 


La source S, placée au foyer d’une lentille L, forme un faisceau de 
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lumière parallèle qui vient se réfléchir, sous une incidence quasi 
normale, sur la cuve à réflexion sélective (C) ; l’étalon interférentiel 
est placé sur le trajet du faisceau réfléchi, et une lentille L, donne 
dans son plan focal le système d’anneaux d’interférences, dessiné 
sur l’image de S. Cette cuve (C) ne diffère de la précédente que par 
sa fenêtre unique, normale au dioptre réfléchissant, et qui sert à la 
fois à l'entrée et à la sortie de la lumière. 

Les clichés les plus nets furent ensuite examinés au moyen d’un 
microphotomètre enregistreur, en prenant soin d'enregistrer le noir- 
cissement de plusieurs anneaux consécutifs ; nous donnons (fig. 9) 
un enregistrement particulièrement favorable. 

Leur examen montre que dans la zone de pressions p << 10 mm. 
pour laquelle tous ces enregistrements ont été faits, le facteur de 


AA 
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Fig. 9. 


réflexion du dioptre vapeur de mercure, silice, subit une exaltation 
au voisinage du centre de la raie de résonance, dans un domaine 
spectral étroit par rapport à la largeur Doppler. 

On peut chiffrer approximativement cette largeur. en la mesurant 
à la base de la pointe de réflexion sélective ; à 1600 (pression : 
- 4,19 mm.) elle est de l’ordre du dixième (0,2 mA) de la largeur 
Doppler (2 mA). 

De plus, abstraction faite de cette pointe, le facteur de réflexion 
présente une dissymétrie marquée, il décroît beaucoup plus vite 
vers les grandes longueurs d'onde que vers Îles petites longueurs 
d'onde, de partet d’autre du centre hyperfin de résonance. 

Ces résultats à la limite de la résolution de notre étalon vont être 
précisés et complétés par une autre méthode, que nous allons 
décrire. 


2. Autoanalyse magnétique (17). — La lumière émise par le sépara- 
teur magnétique, réglé pour l'isolement de }202, forme un faisceau 
parallèle en traversant une lentille de silice fondue L, une lame 


u 
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mince cristalline + pour 2537 À convenablement orientée, le polarise 


circulairement. 


Le faisceau tombe ensuite sous une incidence très voisine de la 
normale sur une cuve à réflexion sélective G, du type précédent. On 
établit un champ magnétique H, perpendiculairement au dioptre 
silice-vapeur de mercure, au moyen d'une paire de bohines d’'Hel- 
moltz. La cuve C est remplie de vapeur de mercure à une.pression pu, 


a) @--- L’ 


définie par la température T, de 
son queusot. Le faisceau réfléchi 
peut, soit : 

a) traverser une lentille L' et 
venir former une image sur la 
photo-cathode d’un multipli- 
cateur 1P28 (fig. 104); 


b) être encore une fois réflé- 


chie sélectivement par une 


cuve C: analogue à la première, 
portée à une température , T, 
mais sans champ magnétique 
normal au dioptre réfléchissant. 
Le faisceau traverse ensuite une 
lentille L' et vient se focaliser 
sur la photo-cathode (fig. 10b). 


Grâce au champ H dont l'intensité peut prendre des valeurs con- 
nues, entre o et 500 gauss, et qui peut être inversé, la lumière pola- 
risée circulairement, est réfléchie suivant la loi : 


p— pi + x) 


Ù 
e(X) étant le facteur de réflexion en champ nul, et x le déplacement 


Zeemann de la raie 1202, 


LTma — 4,91 M0 14 


en faisant varier H, on déplace donc le profil de réflexion sélective 


: 17 c e : 
d'une quantité proportionnelle au courant des bobines, sur un inter- 


valle de Æ 2 mA environ, autour de sa position en champ nul. Cet 
intervalle de 4 mA est nettement supérieur à la largeur spectrale 


(2 mA) de la radiation incidente. Si la finesse de la réflexion sélective 


est réelle, on explore donc, soit : 


a) le profil spectral émis par le filtre magnétique, 


b) le profil spectral réfléchi par C:, 


réfléchie sélectivement. 


Ce procédé, en plus de la vérification de la fin 


réflexion sélective, 


esse de la pointe de 


permet d'en évaluer la largeur et d'en étudier les 


variations en fonction de la pression p de la vapeur réfléchissante 
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Dans la série d'expériences b), la mesure directe de l'intensité du 
courant anodique du multiplicateur 1P28 est difficile à obtenir avec 


une précision suffisante au moyen du galvanomètre, sensible à un. 


courant de 7.10—1° A, dont nous disposions (r mm. de déviation du 
… spot pour un courant de 7.10—!° A). L'emploi d’un petit amplifica- 
teur continu (gain de l’ordre de ro) s'est révélé nécessaire. Il néces- 
site une alimentation haute tension stabilisée, et un chauffage du 
* flament de la lampe amplificatrice, également constant, afin d’éviter 

les fluctuations et les dérives du courant d’anode de la lampe ampli- 
ficatrice. 


Expériences a). — Soient I(X) la répartition spectrale de la lumière 
émise par le filtre autour de 2, et p(X) le facteur de réflexion sélec- 
tive. La cellule multiplicatrice fournit, en fonction de x, déplace- 
“ment Zeemann dû au champ H, une lecture f(æ) ; 


| f(x) = Se 1Q)o(X + x). 


#4 4 | 74 
| Le facteur de réflexion p(X) doit tendre vers 0,04, facteur de réflexion 

normal du dioptre silice-vide, quand À + x est très différent de 102 
(quelques largeurs Doppler) et par conséquent : 


Fe) = 0,04 [10 


2 
7 


quand æ — . 
De même quand la pression de vapeur de mercure dans C; est très 
” faible, f(x) est égal quel que soit æ, à la constante : 


v 


; 0,04 [TM 
La fonction : 
AE) = fe) 
PRE ao 


3 


» caractérise donc mieux que f(x) le phéaomène de réflexion sélec- 
tive ; c'est elle que nous reporterons sur les graphiques. 
» Nous noterons enfin qu’une erreur dans la détermination de f(x) 
* ne fait que déplacer, par translation parallèle à l'axe des ordonnées, 
* la courbe représentant les variations de f(x) en fonction de æ, ce qui 
“est de peu d'importance quant aux renseignements que cette courbe 
» donne sur l’évolution du phénomène. 
Dans le cas a), nous avons obtenu le réseau de courbes suivant 
Elfe. 11), chacune correspondant à une température T, particulière, 
- indiquée en regard. Nous avons ajouté, aux mesures expérimentales 
- en VII, une courbe donnant le profil spectral dû à l'agitation thermi- 
que, de la composante hyperfine k202 de la raie de résonance du mer- 
» cure à la température de l'arc (Mn = 2" X 112 mA). 
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L'examen des résultats montre clairement que la réflexion sélec- 
tive présente une pointe fine à l'échelle Doppler ; en effet la courbe V 
par exemple qui correspond à l'analyse de la raie À5», émise par-_ le 


séparateur (dont nous avons déjà vu qu’elle s'étend sur un intervalle . 


Doppler), par la réflexion sélective à 14o°, présente une variation 
comparable à celle de la lumière incidente, c’est à-dire que la largeur 
de la pointe de réflexion sélective exploratrice, que l'on met du 
même coup en évidence, n’ajoute à peu près aucun élargissement à 
la largeur propre au profit examiné. Si au contraire, cette pointe de 
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réflexion sélective avait une largeur de l’ordre de la largeur Doppler 
la courbe V aurait une largeur d'au moins deux fois cette lité one 
Doppler. 

En première approximation, la largeur des courbes de la figurer: 
est la somme des largeurs A), de la raie analysée et de la largeur 5} 
de la pointe de réflexion sélective à la température T de l'es nes 
rience. 

L'examen comparatif des courbes montre que $Ar est une fonction 
croissante de la température T, et aussi que la pointe de réflexion 
sélective atteint une valeur maximum aux environs de T — 170° 
(courbe IT) ; au delà de cette température, l'intensité de la rfera 
varie peu, sa largeur 517, continuant cependant à croître. 

L'examen des courbes V et VI montre aussi que jusqu’à 140 la 
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largeur QE: est inappréciable à la précision de nos mesures (elle est 
donc inférieure à environ 0,05 mA); ceci nous indique qu’à la tem- 


pérature de T, — 1400, nous avons déjà une pointe de réflexion sélec- 
tive d'intensité appréciable, avec une finesse assez grande pour que 
notre procédé constitue une bonne méthode d'analyse spectrale (pré- 
cision de 0,1 mA). 

Si nous désignons par ôkr la largeur spectrale de la pointe de 
réflexion sélective à la température T nous pouvons poser : 


dr —= dr —- DA 


et nous obtenons une évaluation approximative de ,X, en mesurant 
la distance qui sépare parallèlement à l’axe des longueurs d’onde, 
sur la figure 11, les points où les 

diverses courbes se détachent de | 

cet axe, à partir du point d'où se w Points obtenus en a) 

détache la courbe VI. On peut À » ” en b) 
représenter ces résultats sur un 
graphique (fig. 12). Cette mesure 
est cependant assez grossière, elle 
sera précisée dans la série d'expé- 
riences b. 

En effet, pour constituer le 
réseau de courbes 11, nous avons 
dû nous fixer F(x) un peu arbi- 
trairement : le champ magnéti- 
que H appliqué à la cuve C peut 
varier de — 500 g à + 5ooget dépla- 
cer le centre hyperfin de — 2 mA 
à + 2 mA. Or aux deux extrémités 
du balayage les valeurs de F(x) obtenues ne sont pas égales; nous 
avons pris arbitrairement F(æ)—F(+2) ce qui ne modifie pas la 
forme des courbes. En fait, comme l’allure des courbes conduit à le 
supposer, et comme le calcul le confirmera, il ÿ a encore une réflexion 
notablement différente de celle du dioptre vide-silice, pour 


Fig. 12. 


 æ——+2 mA, eton devrait plutôt prendre F(æ ) —©[F(+ 2) — F(—2)]. 


Tout se passe en effet comme si, dans nos expériences, le profil de 
réflexion sélective était la superposition de deux termes constitués : 

«) l’un d’un profil fin de largeur ôàr ; 

8) l’autre d’un profil de largeur ÆAd (4 — 2 à 3), l'effet de balayage 
étant dû aux contributions de ces deux termes. 

Le terme à) ne joue aucun rôle pour |x|=2: la pointe de réflexion 
sélective, voisine du centre hyperfin est déplacée d’une quantité telle 
qu’elle n’agit que sur des radiations incidentes d'intensité nulle 
(largeur de I(X) : 2 mA). 
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Le terme £) présente lui une influence notable, et le fait d'obtenir 
des courbes lentement variables pour &=— 2, montre que ce terme 
est sensiblement maximum pour À— 12052 — — 2 mA et sensiblement 
minimum pour À — 1299 —+ 2 mA. En prenant pour courbe repré- 
sentative de p(X) une courbe du type (13) on rend compte de la dif: 
férence de /{2) et de f{ — 2) et de l’allure même des courbes f(x). 
Les prévisions théoriques confirmeront cette manière de voir. 

On peut se représenter l’influence du terme £) en admettant que 
ce terme qui présente une amplitude large de variation par rapport 


‘à la raie incidente I(X) est analysé par celle-ci, au cours de leur dépla- 


cement relatif, d’une manière analogue à celle dont la pointe à) ana- 
lysait I(). 


Expériences b) (fig. 14). — Le profil analysé est maintenant le profil 
émis par S, réfléchi par C; soit: 


L()er 0) : 


il comprend donc une pointe fine due à pr.(X), et il est analysé par 
pn(X + æ), profil de réflexion sélective de C; à la température T:, 
déplacé par le champ magnétique H d’une quantité æ par rapport à 
sa position en champ nul. Pour 
des valeurs de x, petites devant la 
largeur Doppler, on obtient l’ana- 
lyse de la pointe fine de réflexion 
sélective p{À) par la pointe fine de 
Pr(À), pour des æ plus grands, on 
obtient, comme en a), l’analyse de 
la fraction large (8) de p:(X) par le 
profil fin à son échelle de la répar- 
Fig. 18. tition énergétique Pr(A)I(), qui ne 
s'étend que sur un intervalle spec- 
tral de l’ordre de 2 mA, c’est ce 
qui explique que comme en a), on obtienne, pour les valeurs 
maximum que nous pouvons donner à æ, des intensités 


G(æ)= fem en + æ)dà 


qui ne sont pas égales à JIM CE, mais sensiblement égale- d 


ment écartées en plus et en moins de cette valeur limite. , 
L'intérêt essentiel de cette série d'expériences réside (fig. 14) dans 
le fait que l’on obtient dans G(x), ou mieux, 


G{x) — G 
g(x)— es 


"2 
4 
RÉFLEXION SÉLECTIVE SUR LES VAPEURS DE MERCURE ho 


‘une pointe centrale fine, qui résulte de l'analyse de pr,(X) par pr(X) 
car au voisinage de À = }299, soit dans le domaine exploré par de 
petites valeurs de x, l'intensité émise par la source peut être regardée 

“comme constante, en première approximation. On peut conférer à 

. cette pointe de g(x), la largeur : 


dr + ÔXrs. 
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| Les courbes 2, 3, 4,5 correspondent à à un profil explorateur fin (dh::} 
. et permettent d'obtenir les équations : 


J DOÂLE —— 0,1 mA 

% Slus EL Oues — 1 MA 

, Blue Æ Dhs — 0,40 mA 

4 ee OiE2 == 0, 30 mA 

L desquelles on déduit : 

1 Ô 185 — 0,99 mA 

| Mn =—0400 mA 
ÔDUEZ —— 0,29 mA 

; Slus — 0,05 MA 


+ 


ir 
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Cette fois-ci les largeurs sont mesurées avec une bonne précision 
et permettent de construire une courbe représentative des variations 
de 34 en fonction de T ou de p (fig. 12) sur laquelle nous avons 
reporté les points obtenus en à). ; 

A partir de cette courbe nous obtenons à titre de vérification : 


Olucs + digg = L'ISIMA 


en bon accord avec notre courbe I de la figure 14. 


Conclusion expérimentale de la première partie. 


Pour une pression p inférieure*à 1 cm. 

1° Le phénomène de réflexion sélective commence dès que la pres- 
sion atteint quelques fractions de millimètre, ce qui définit une zone J 
de pressions que les divers auteurs qui ont étudié le phénomène 
n'avaient pas envisagée. ? 

20 C’est un phénomène énergétiquement petit; le facteur de 
réflexion ne diffère jamais beaucoup de sa valeur limite, qu’il atteint- 
quand on réalise le dioptre silice-vide (e +). F 

3° La courbe représentative du pouvoir réflecteur s’écarte de cette # 
droite asymptote p — 0,04 d'une quantité somme de deux termes : 

x) un terme à variation limitée à un petit intervalle spectral Ôkr 8 
beaucoup plus petit qu'une largeur Doppler; | 

8) un terme à variation limitée à un intervalle de l’ordre de quel- « 
ques largeurs Doppler de part et d’autre du centre hyperfin; le fac- 
teur de réflexion dû à ce terme étant supérieur à 0,04 du côté des 
grandes longueurs d’onde, inférieur à 0,04 du côté des courtes lon- 
gueurs d'onde (fig. 13). 

4° Nous avons (fig. 12) évalué les variations de 8}: en fonction de T 
(ou de p). È 

50 Il ne semble pas que la largeur du terme B) soit sensiblement | 
affectée par les variations de température. 

60 Le procédé utilisé en a) ou b) correspond à une analyse spec- 
trale de pouvoir de résolution très élevé ; pour une cuve à 145° on a : 


Ge pouvoir. de résolution permet d'atteindre des largeurs spectrales 
de l'ordre de 50 largeurs naturelles. 
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CHAPITRE V 


ÉTUDE DE LA SECONDE ZONE DE RÉFLEXION SÉLECTIVE 


Elle est définie par la condition p > 10 mm. relative à la pression 
de la vapeur de mercure renfermée dans la cuve à réflexion sélective. 

C'est dans ce domaine de pressions que les divers auteurs ont fait 
leurs expériences. 

La première constatation expérimentale que nous avons faite a été 
la disparition du phénomène fin (x). Nous nous en sommes aperçu en 


à) 
600 480 360 240 120 0 120 240 360 480 600 
AR 


Fig. 15. 


analysant la raie À: émise par le séparateur, au moyen d’une 
: réflexion sélective à 258°C, d’une manière identique au procédé a) 
du chapitre précédent. 
Nous avons obtenu la courbe représentative suivante (fig. 15) sur 
laquelle nous avons reporté le résultat de l’analyse de la même radia- 
. tion par une cuve à réflexion sélective à 170°C. La fonction F:6(x) 
- ne traduit plus qu’une intensité réfléchie lentement variable dans 
- l'étendue du domaine de longueurs d’onde possibles (— 2 mA < x 
_ L+2 mA); ceci caractérise la disparition de la pointe fine de 
réflexion sélective (x). Le seul phénomène qui subsiste est une varia- 
tion lente à l'échelle de la largeur Doppler (terme Ê) qui est mise en 
évidence par la courbe précédente. 
L'étude de ce terme n’exige pas un pouvoir de résolution aussi 
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élevé que précédemment, de la part de l'appareil dispersif. En parti- 
culier l'emploi du filtre magnétique. ne s 1Impose plus, et NE gegne 
beaucoup de lumière en envoyant sur la cuve à réflexion sélective, 
toute la lumière émise par l’arc à vapeur de mercure. Si celui-ci ne 
contient qu’une faible pression d’argon (p < 6 mm.), 1l peut encore 


. être alimenté par un transformateur de 500 watts, sans donner lieu 


aux phénomènes d’autorenversement (que l'on risque d'observer avec 
les ares Otens ordinairement livrés par le fournisseur). 

En particulier l’analyse directe du rayonnement de cette ape 
par le procédé qui va être décrit, montre qu’elle émet une raie consi= 
dérablement renforcée autour des centres hyperfins, ainsi qu’un fond 
continu moins intense que ces cinq composantes. 


Lo 


A 


Le procédé expérimental est une variante (fig. 16) d’une méthode 


décrite par Jacquinot et Dufour (18). 

La source S peut être plongée dans un champ magnétique H, elle 
éclaire une lentille L; qui donne une image sur la fente d’entrée 
d'un spectrographe à prisme de Cornu, la fente F’ disposée dans le 


plan focal de ce spectrographe permet de s’en servir comme mono- 


chromateur pour la raie 2537. La fente F' est placée au foyer de la 
lentille L, et une lentille L; de distance focale 141 cm. donne une 


image agrandie 10 fois de F' dans le plan de l'écran B. Sur le. 
trajet du faisceau parallèle compris entre L, et L: est placé un étalon 


de Pérot et Fabry de 5 mm. d'épaisseur. 
Cet étalon est disposé à l’intérieur d’une cuve étanche fermée par 


deux glaces de quartz G; et G2, et est orienté par autocollimation de 
manière à ce que son axe optique coïncide exactement avec le centre © 


d’un cercle de rayon R découpé par l'écran B. 


Le faisceau ainsi délimité est envoyé sur la lentille Ls, qui le trans-. 


forme en faisceau parallèle ; il se réfléchit sur les faces antérieures 
et postérieures (air-silice et silice-vapeur de mercure) de la cuve C à 
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réflexion sélective. On obtient deux rayons R, et R> faisant entre eux 
un angle voisin de celui des deux faces de la cuve C. Un écran 
mobile D permet de masquer soit R;, soit R.. 

Une lame de silice, plan parallèle sur une moitié de sa surface, 
prismatique sur l’autre, est placée une partie sur R;, l’autre sur R; 
et les deux faisceaux réfractés sont parallèles entre eux à sa sortie. 

- Ils tombent sur une lentille L. qui donne, sur la photocathode du 
multiplicateur 1P28, une image indépendante du trajet suivi par la 

* lumière. 

…. Le rayon R du trou O est calculé de manière à ne laisser passer que 

» les rayons qui font un angle ? avec la normale à E. 

—. Si nous appelons À la longueur d'onde qui donne un maximum 

» pour : — 0 : 

2en— k) (k entier) 


» la radiation À — A} donne un maximum de lumière pour l'angle i : 


| zen(1—+)=#0— 4) 


"s 


La valeur à adopter pour l'angle & dépend de l’interféromètre 

. lui-même. En effet, si une radiation de longueur d’onde x donne un 
- maximum d'intensité en O et si la finesse de l’interféromètre est F, 
. CE = . sir . È I 

cette intensité sera réduite de moitié pour les rayons inclinés de 

- sur la normale à l’interféromètre. Une valeur moyenne de z est donc 


nn — Æ , Ce qui, pour une distance focale de 141 cm.,donneR #2 mm. 
kF 


L'ensemble des radiations de longueur d'onde comprises entre X et 


É Ce : LE : 
à fs — :) donne donc un maximum de lumière à l’ordre Æ, qui passe 


! à travers O. Nous avons pris R— 1 mm., ce qui, d’une manière cer- 
»taine, nous permet d'obtenir le pouvoir de résolution vrai de l'inter- 
_féromètre. | 
- À la sortie du trou O, la lumière s'étend autour de la longueur 


_d’onde =, sur un intervalle spectral sensiblement égal à la 


| largeur propre de l’interféromètre, k étant l’ordre d'interférence au 
- centre, et n l'indice du gaz qui remplit la cloche. 


\ Réduisons la pression de l’air qui remplit la cuve, en la reliant à 


. une trompe à eau ; l'indice de l’air varie suivant une loi: 


Bts» 


n—=1+ap 


(x 3. 10—* si p estexprimée en atmosphères). 
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La longueur d’onde isolée par le trou O varie donc, et puisque la. 
largeur spectrale émise par la source ne donne pas lieu à recouvre-s 
ment d'ordres successifs, on fait défiler en O, avec une intensité! 
proportionnelle à celle avec laqueile elles sont émises, toutes les 
longueurs d'onde du rayonnement de la source. 

Si n, est l'indice de l'air sous la pression atmosphérique : 


est la longueur d'onde de départ, on la retrouve pour toutes les 
pressions p; telles que : 


(j : entier 1, 2, 3...)" 


Or : HSE 
ce qui donne : 
No —N—=2,9.10 $ 


A, — n; pouvant varier de n,—1—310-"* à o, on trouve 12 valeurs 
possibles de 7 et on voit donc défiler 12 fois le spectre émis pour Sw 
sur 2 537. + : 

Pour l’analyser complètement, il suffit donc de faire varier la pres- 

: 760 
sion de——65 mm. 

Nous avons opéré pratiquement de la manière suivante: 

a) On relie la cloche à la trompe à eau en observant le défilé des” 
anneaux ; on s'arrête de pomper quand l’ordre au centre a diminué 
d’une certaine quantité supérieure à 1 ; l’interféromètre baigne alors 
dans l'air à la pression Po, il sépare une certaine longueur d'onde. 

b) On isole la cloche de la trompe à eau et on réalise un nombre | 
suffisant de fois l'opération élémentaire suivante (fig. 17). R; étant. 


Fig. 17. 


fermé, on ouvre R:, mettant le volume v en communication avec l'air 
ambiant sous la pression atmosphérique p du moment, on fermé R:, 


on ouvre R; et on le referme, et ainsi de suite ; on numérote ces opé- 
rations successives : 1, 2... M... 


RÉFLEXION SÉLECTIVE SUR LES VAPEURS DE MFRCURE Log 


Soit pm la pression à la mit" opération, nous avons en supposant 
+ . à : 
que l’évolution est isotherme et que l’air est un gaz parfait : 


| 
P— Fm LE 
P— Po nl QG) 


FES . Re 
ou ?— y ,6est une constante voisine de 1, caractéristique de l’ap- 


pareil. Soit maintenant 1, —, + 5, la longueur d'onde transmise à 
» la m°"%% opération, si AX est l’interfrange et que l’on observe de nou- 
* veau la raie À, lors de l'opération M. 
On obtient facilement : 


Ôm 1 — mn 
7 — £ (2) 
AX 1 — 84 


G 


Dans notre montage : À— 2537; e—5 mm.,ona: 
Ai 64,15mA et B— 0,986. 


Notre méthode suppose nos opérations isothermes ; pour le vérifier, 
nous avons analysé le profil spectral émis par la source et déterminé 
l'écart des composantes hyperfines par la formule (2); en faisant une 
mesure directe sur un cliché photographique, de ces distances, nous 
obtenons dix équations qui fournissent des valeurs de 8 concordantes 

| à mieux que 1/200 près. 

. En étudiant le profil d'absorption d’une cuve à vapeur de mercure, 
nous avons pu déterminer les écarts vrais des composantes hyperfines 
de À— 2537, qui diffèrent sensiblement des valeurs obtenues indirec- 
tement par Schuler et Keyston (19). Nous nous sommes de même 

. rendu compte que le déplacement Lorentz de ces centres, dû à la 

- présence d’argon (8 mm.) esten bon accord (0,2 mA) avec les valeurs 
extrapolées à partir des expériences de Fuchtbauer (20). 

Nous avous entrepris l’étude de l’évolution de la réflexion sélective 

‘en fonction de la pression de la vapeur de mercure, que nous avons 
- fait varier à partir de 1 cm. 
Les expériences étaient conduites de la manière suivante : pour 
Lune pression pA donnée, on place D sur R:, d’où une mesure propor- 
» tionnelle à l'intensité émise par la source sur la longueur d’onde à, : 


| | = Al(y)2X 


. 


* on masque ensuite R: et on obtient : 


1%— 4210 )0 (mn) Le 
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(An) étant le facteur de réflexion sélective pour la longueur 
d'onde },, on en déduit: 


: à MR fr l'; 
après avoir pris soin de vérifier, en ramenant D sur R:, que l'inten- 
sité émise par la source pendant la durée des mesures est restée 
fixe. 


k2 , . . ° | 
Le rapport s'obtient en laissant la cuve C se refroidir; à la tem- 


pérature ordinaire, son facteur de réflexion est sensiblement celui 
d’un dioptre silice-vide et se calcule par les formules de Fresnel: 


00—0,04 
en effectuant une mesure du type précédent, et connaissant p5(Â») on « 


$ eh à ’ 
en déduira > et ceci nous permet une mesure absolue du facteur de 
4 


DA 


réflexion sélective, 


(B)22142300 
(2)201° 178 7m 
(11802 88mm 


NL. , Mt. 


UK 
! 


Ÿ 
4 
| 

? 

, VE 
Fig. 18a. | 
ig. 18a ; 
L 

| 

| 

| 


L' 


x 


Les résultats obtenus sont représentés sur les figures 18. 

: : 

Elles appellent les remarques suivantes : 

1° Le facteur de réflexion ne croît pas d’une manière considérable " 
avec la pression ; à 760 mm, il ne dépasse pas 12 0/0, on est donc. 
encore très loin d'une réflexion métallique. f 

20 Le facteur de réflexion sur À= }30, est inférieur à celui du diop- 
tre silice-vide, la composante de grande longueur d’onde est donc si 
l'on peut dire « antiréfléchie ». 
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3° Les composantes de courte longueur d’onde }set 98 sont beau- 
coup plus intensément réfléchies que les autres. 


(8)3400 55gmm 
(13139 3257" 
(6)2922 2077m 
(5)1819 1617m 
(4)2480 70m 


P 
8% 


? 
à ne 
4 | 
202 À 
#? | 
u R | 
(9) 3602 806 TM 12% 
: (7) 3130 325 MM 
L, 11%o L 
(9) À 
10% k 1 
Î É 
D 4 9% ÿ 10 
4 8% 
79 | 
k Yo r 
À } 
“1 5% Ÿe 
6 
#4 490 ï 
J 3% 
Be 198 200 22  2mA 
ae 
Fig. 18c. ' 
À 2 
1 1 ) 
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4° En augmentant la pression, on voit successivement disparaître 
les maximum voisins de À puis À200, Sans que préalablement ces 
maximum se soient déplacés par rapport à la composante hyperfine 
dont ils sont voisins. On constate d’ailleurs que ces maximum sont . 
sans rapport simple avec les intensités dans la raie de résonance des 
composantes hyperfines correspondantes. 

50 Les maximum relatifs à chaque composante hyperfine restent tou- 
jours décalés de quelques mA (2 ou 3) des centres hyperfins sans 
que cet écart évolue notablement avec la pression. 

60 Il apparaît donc que les phénomènes du type de l'interaction 
atome, photon restent responsables pour une large part du phéno- 
mène de réflexion sélective à haute pression. | 

On voit que le phénomène évolue d’une manière continue ; quand, 
à une pression donnée, on décrit la structure hyperfine dans le sens 
des longueurs d’onde croissantes, la réflexion sélective diminue d’une 
composante hyperfine à sa voisine. 


CHAPITRE VI 


ÉTUDE THÉORIQUE DU PHÉNOMÈNE 


Nous avons voulu comparer les résultats de nos expériences avec 
ceux que fournissent les théories classiques de la dispersion des 
vapeurs absorbantes. 

Ces théories sont apparemment de deux types, nous verrons qu’ils 
sont équivalents. 

Donnons d’abord les grandes lignes de la théorie la plus simple 
[Voir par exemple, Born (Optik, Springer, 1933, p. 482...)]: on cal- 


— — . 

cule lemomentélectrique ps induit par le champ Ese!*{ dans un atome 
fixe par rapport à l'observateur. L’assimilation classique de cet atome 
à un oscillateur de pulsation propre w, et d'amortissement 2y,conduit ” 
à écrire l’équation de déplacement : | 


71 NL 2 AL 
u"+ 2you" + (Y$ + wi)u — ef Eoe!”! 


f étant la force « quantique » de l’oscillateur ; d’où : 


po 24 ne L E. iwt 
0 — DR 7 
M @? + ÿ2, — w? + aiyo0o € 


2 — 
LE ET É E et! 
= n 3 T1 . 
nt w _ &w? + AY) 
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On rend compte de l'effet Doppler d'agitation thermique en posant 
que l’atome envisagé a une probabilité : 


4 — Wo 


2 
PO)= = mi du 


d’avoir la pulsation apparente w, par rapport à l'observateur, w, étant 
la fréquence non déplacée et à la largeur Doppler de la raie de réso- 
nance correspondante. 
On en déduit pour valeur moyenne de p, : 
PTE efioi, 1 [5 — w ., [o — AS Ta 
en ee 


À me 200 Yo Yo Yo 


12 
A+ (+) 
; ü) — Up I ye :) 
2 o] Nl= AI —— 
pe: 4| RÉ 1) (x, 1) 2h pH: dy 
Sr 
) {a 4 = I e n 
| NA NE An eu 


-et l'indice complexe n —y— 1x de la vapeur, pour une pression cor- 
- respondant à N atomes par centimètre cube est donné par : 


n—1—=h4rXNXe. 
En posant : 


on trouve : 
LR —1)= e (2, 1) + y (æs). 


Dans ce calcul y, est l'amortissement qu’il convient de donner aux 
_oscillateurs en tenant compte des chocs entre atomes. 
_ Les traités indiquent une méthode de calcul numérique des 
: fonctions + et 4, et en donnent des tables de valeurs, pour divers 
- compris entre 1/10et 10.11 résulte de l'examen de ces courbes, que dès 


j que n << — c'est-à-dire yo >> Ô, on ne commet qu’une petite erreur 
en négligeant l'effet de l'agitation thermique dans le calcul de dis- 
_ persion. 

» Mais si nous appliquous les résultats numériques ainsi obtenus 
dans le domaine de pressions p < 1 cm., soit n >> 10, au calcul du 
facteur de réflexion normale du dioptre silice-vapeur de mercure, 
nous: ne trouvons pas la pointe fine (x) que nous obtenons expéri- 


Ent A 
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mentalement: seule se manifeste une évolution lente (É). d'intensité 
faible dont l'allure est conforme à celle que nous envisagions à la fins 
de l'étude de la première zone de réflexion sélective. À A | 
L'hypothèse A : les atomes de mercure peuvent être considérés \ 
comme immobiles dans l’espace, à condition de leur donner une pro-" 
babilité de fréquence propre conforme à l'effet Doppler, est donc 
insuffisante pour expliquer notre phénomène. | 
Nous avons alors cherché à envisager des calculs qui serrent de 
plus près la réalité; un grand nombre d'auteurs (Zemansky) se” 
référent à un mémoire de Voigt (21) dont nous allons donner une 


analyse des calculs. 


—> * 
Les coordonnées d'un atome de mercure de vitesse V (u, v, w) sontw 
dans un système d’axes fixes par rapport à l’observateur : . 


7 


La —= Lo + Ut & 
Ya = ÿo + 0t 4 
| La —= £0 + WÉ : 
On suppose que le champ électromagnétique est défini par : à 
4 
“(9 | 
+ | Ee L 
(1 E Î 
0 
« 4 
1 , i . Ë ä Î 
eton cherche à déterminer l'indice complexe n en satisfaisant aux 
équations de Maxwell. “Tu 


Les équations du mouvement de l’électron dans l’atome sont parrap- : 
port aux axes fixes : 


= n£ mn 
ll Po à 2 Rice s 
"+ 272 —u) + (y? + wi(X — Lo — ut)—efEe Ÿ ) 
J + 2Yy —0) + (+ 06)(y — yo — vf) = 0 
2" + 2Y(2 —w) + (ÿ° + wi)(s — 50 — wÉ)—0 


@). 4 
Ê 

Ë 

» 

Ce système d'équations devient (3) en rapportant le mouvement de 
; 


l’électron à des axes XYZ liés à l’atome, soiten faisant le changement 
de variables et de notations : | 


\ 


X— 2% — 2 — ut ou") 
(3) Y=y—y0 — vt (3') bre 
rent CN F2 NEA L 


: n 4 
X" + 2YX" + (9 + o)X = plie] y Ferré 0 
m | 


Y"+oyY' + (y? + wÿ)Y — 0 
2" + 272! + (2 + 05)Z = 0 


(4) 
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EL Nef £ 
La quantité # Fe'®1 représente donc le champ « vu » par l’atome 


au cours de son mouvement, ce champ n’est pas monochromatique, 
il est exponentiellement croissant ou décroissant suivant le signe de : 


(0 472) 
TT — xÔ [0] 
€ 


+ étant l’indice d'extinction du milieu-et ôw le déplacement Doppler 
de la fréquence w, du fait de la vitesse w des atomes dans le sens de 


+ propagation de la lumière : 


: im). io 2) 
Fe'®1{ — Fe C CEE 
L'intégrale générale de (4) est (5) : 
RC ef Feitit 
My +o6— ut + aive 
(5) ae Cel=Y+iv)t h Cet rte 
Z — Ciel YTicri) 2e Cet if, 


1 Cielr+ivolt re Cel=Y—iv o}é 


Les C étant des constantes à déterminer. Il admet alors que l’on 
peut généraliser une propriété démontrée par H. A. Lorentz (Amst. 
Proced., 1906, p. 596); la valeur moyenne après un choc, du dépla- 


… cement et de la vitesse de l’électron d’un oscillateur soumis à une 


LE EC Le ESS 


3 
#” 


j 
| 


Na à: 


excitation sinusoïdale pure, est nulle. 

Il en résulte qu’en appelant t, l'instant du dernier choc qu'a subi 
l’atome avant le tempst, et T — {—1/,, on peut déterminer les valeurs 
de C, et que dans le système, lié à l’atome, il apparaît un courant de 
composantes : 


ax ET Lu4É LA (— y + iwgjel + {v0—0w1)]T 
"TRE TE d + 0ÿ — 0H aiyus 2560 wo — 3) M. 
À (— y — ivs)el—Y— {lv w1) +] 
tte TT mou pet 


AR a 
ee al 


RES , FDE 
dans le système fixe, le courant devient z, que l’on peut écrire, en 


eee 


_ observant que Fel*t s'écrit aussi Fa < je coordonnée du point 


où l’atome se trouve à l’instant {). 
(r-%) 
ef Lu) EN [ ] 
&f / Lu 
“102 PT 


a 
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®, “ ?: : L 
Pour écrire les équations de Maxwell dans le système d’axes fixes, : 


> 
nous aurons à faire intervenir, en un point donné M, la somme y, de 
de tous les courants créés à l’instant {, au point M fixe considéré, par 
tous les atomes qui s’y trouvent. 


Cette somme 7 est visiblement : 
Fa > 
= Da 


N étant le nombre d’atomes contenus dans l'unité de volume, 


et & La valeur moyenne de ;, prise par rapport à T, u, v, w. La moyenne 
est de la forme : 


LOI 


eee } se 


puisque dans le facteur de A, n'intervient aucune quantité à faire 
varier dans le calcul, À apparaît donc comme le produit par zw de la 
polarisabilité moyenne du milieu a, À — rw. : 
Le calcul de la valeur moyenne de A, par rapport à T, présente des - 
difficultés que Voigt n’a pas signalées. 
Cette valeur moyenne s’écrit : { 


LR Re CTI 

CA AD vs + &ÿ — W} + aiyws 

n 
e I : 

(8) 2e OA Fa 15 mL D CESR je vs Hilos—w:)ITAT ‘ 
2TL0b| L(00 — w4) — AS e N 
Pia Ne Y— iv) de Cri ifuteni]TaT à $ 
ati (&0 + wi) + y] Jo e ‘4 
La probabilité d'obtenir T entre T et T + AT étant : À 
: 
Û 4 
OT TT À 
T ( | 


et 7 la durée du libre parcours moyen d’un atome dans la vapeur. 

£a explicitant w,, et en posant n = y — ix (* = indice de phase et 
x indice d'extinction) on obtient comme facteurs de T dans les expo- 
nentielles à intégrer de o à +  : 


et : 
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de sorte que les deux intégrales divergent toutes les deux exponen- 
tiellement à l'infini pour toutes les valeurs de w telles que : 


I 
y LL — 


PR 
T 


D = = 


OY72 à ê Dire 
ou en observant que— — à, largeur Doppler de la raie d'émission : 


EU EE 


T 


(9) Or = D. 


0%. 


Un calcul simple montre que, abstraction faite de cette partie diver- 


gente, et: étant négligeable devant io(1 — — : 


(10) Ware AS 


AS NS NE NE ent e ART ARE) 0 on TLUON 
(:+2) ufr =) +a(r 4 oi) Le 
» 


c’est-à-dire que tout se passe comme si l'atome ne subissait pas de 


) chocs, mais voyait son amortissement passér de leur fait de y à ;.: 


I 
Ye —= Ÿ Ps 


Il faut remarquer qu'admettre que (10) est une expression exacte 
pour toutes les valeurs de w, revient à éliminer l'effet divergent dû à 
une proportion d'atomes qui peut être considérable, nous reviendrons 


sur cette question un peu plus loin. 


Admettons avec Voigt que l'expression (10) est correcte, on peut 
l'écrire : 
ef TO 
y ë nw\T2 
m [re de ju: — =)] + w? 


Pour trouver «, il reste à prendre la valeur moyenne de (11) par 


(ur) A7 


rapport à w, vitesse des atomes dans le sens de propagation de la 


lumière : 
Cr 2 Fe : is _ =) | #s 
un Grnf-©] 
| SORTE) CNE PAR SRRE + 
w [ CSN RER MO EqN te 


ce résultat absurde n’est pas surprenant, en effet d’après la for- 
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P(w)dw étant la probabilité de trouver à l'atome une vitesse sui- « 
vant oz, comprise entre w et æ + diw soit : 


ht 
w\2 


P(w) == V= QUE 1 


LD 


en appelant w la valeur de la vitessew qui donne un déplacement üe 
fréquence égal à la demi-largeur Doppler. 
On obtient ainsi une valeur de «, fonction de n et de & — wo. 
L’équation déterminant n étant: { 


(13) n? — 1= 4rNalw — w,, n). 


Voigt remarque qu’en toute rigueur « dépend de n, mais pose 
n — 1 dans « d’où l'équation du second degré en n : 


(14) ms hf 1407 TR ‘4 


am] | [u—o(i-2)]+ ne { 


qui est identique à celle qu'obtient Born. L'ensemble des sirmplifica- M 
tions faites par Voigt conduit doncau même résultat que l'hypothèse A t 
et n'apporte finalement aucun renseignement supplémentaire quant 
au mécanisme réel du phénomène. : 

Nous avons donc essayé de résoudre l'équation (13), en faisant 
entrer n dans l'expression de « et en prenant un exemple numérique, 
correspondant à une pression de 6 mm. (T - 1600); nous avons cons- ! 
taté que la racine de (13) qui tend vers 1 pour No, correspond à un: 
indice d'extinction négatif (onde exponentiellement croissante), pour 
toute la bande de pulsations w pour laquelle : 


+ 
1 
L 
4 
L- 
7 


Ye L (wo — w) << quelques largeurs Doppler 


mule (14) on voit que l'interaction sera maximum pour des valeurs 
de w positives, et le mouvement des dipôles fixes équivalents sera : 


1 
| 
| 
| 


Y étant voisin de 1, l'intensité sera maximum pour : 


w : (s 
= u(1 — ?) soit W—= (wo — 0) > 0. à 
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Le 
4 


. : La condition de phase requise pour avoir une absorption, expri- 
mant que le mouvement de l’électron absorbe de l'énergie au champ E 


‘exige que : 


OA 
| LS ;e 
Y— #(00 — w) > 0 
É 
L ! 
=: Wp — W 


Cette condition est la même que celle (g), qui exprime que l'inté- 


… grale (8) a un sens, elle est absurde, pour s’en convaincre il suffit 
d'imaginer un jet atomique parfait dans lequel les atomes auraient 
…ious la même vitesse, sans se heurter (+ très petit) pour que la lumière 
“se propageant dans le sens du jet et entrant exactement en résonance 
ravec les atomes, ait son absorption limitée à une valeur indépendante 
de la densité de ce jet atomique. 

…_ Cette contraction a son origine dans le processus même de mise en 
“mouvement de l’atome, comme il est décrit par les équations (5), il 
est la somme d’un terme forcé, Fei“it, constamment « accroché » sur 
* l'onde telle qu’elle est au point où se trouve l'atome: 


4 : ; io(t- 5 c) 
‘1 Fe"! — Ee 
F et d’un terme propre: 


“.s 
è 


4 (help eeict Cel—7—ivv)t 


uw 
RIRE 
C 


e 


les termes propres le sont comme : 


—ÿ} 


3 er! 


+ © Pour {— to, instant du dernier choc, les termes forcés et le terme 
» propre ont un ordre de grandeur commun déterminé par: 


, « DONNER ACOELE 


Mais après cet instant : 
n [A] 
a) ou bien : Y> = *xw 


et les termes propres deviennent plus petits que le terme forcé et ce 
D d’üne manière exponentielle ; le terme forcé est prépondérant dans X, 


: : PACE D GE 
- et le courant z est du même ordre de grandeur que la dérivée = du 


he” 
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champ qui règne à l'endroit où il se produit. Les termes propres sont … 


alors des correctifs ; la moyenne des termes forcés permet de définir 
une polarisabilité ; le courant à est proportionnel à la dérivée du 
champ E qui le crée à l’instant f; 


b) ou bien : y < F0 


et alors ce sont les termes propres qui deviennent infiniment plus 
importants que le terme forcé, celui-ci permet encore de définir une 
polarisabilité, mais le courant correspondant, d’un ordre de grandeur 
infiniment petit par rapport au reste du courant, dû aux termes 


propres dont la cohérence avec l’onde est très difficile à déterminer \ 


directement. 


Le courant : est en réalité une expression compliquée, fonction de E, » 


qui ne permet plus la résolution simple des équations de Maxvell,-que 


l’on obtient quand tous les termes ne dépendent de # et de £ que par 


le facteur : 
n 
< sut :) 
e 


qui s’élimine de toutes les équations pour ne laisser subsister qu’une 
condition déterminant n. 


En d’autres termes, ce cas est celui où l'onde s'amortit assez vite « 


pour que les atomes se déplaçant dans le sens du champ transfèrent, 


par le jeu des vibrations propres, une énergie bien supérieure à celle « 


du champ au point où ils se trouvent, par un procédé qui n’est plus 
décrit par la notion classique de polarisabilité. Et d’ailleurs on 


s'aperçoit que dans ce cas la fraction cohérente fournit de l’énergie : 


au champ au lieu de lui en ôter. 

Il semble donc dans le cas qui nous intéresse, qu'il faille abandon- 
ner l’idée de décrire le champ électromagnétique par le jeu d’un 
indice complexe de propagation n. | 

Toutes ces difficultés étant dues au fait que le champ s’amortit 
rapidement dans l'espace, nous chercherons à le décrire comme la 
superposition de champs monochromatiques non amortis : 


> 


É — ei! [TT F(p)e"dp 


lt met ét 


en appelant désormais Ox la direction normale aux ondes, l'intégrale . 


étant prise suivant l’axe imaginaire du plan représentatif de la | 


variable p, p—ir. 
E se décompose en champs élémentaires : 


Ÿ 
saf . æ) 
e = 
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é =% étant positif ou négatif, le champ élémentaire est donc sinusoïdal 


? . ., . 
dans l’espace et se propage soit vers les æ positifs, soit vers les 
x négatifs, sans s’amortir. 
Cette intégrale représente en somme une décomposition de Fou- 
rier du champ, par rapport à la variable d'espace. 

On peut conduire sur chacune de ces composantes des calculs 
entièrement corrects, l'inconvénient dû à l’indice d'extinction dispa- 
raissant complètement. 

Soit alors un atome A dont les coordonnées æyz sont à l'instant f : 


LT = Lo + ut — to) 
Y = Yo +0 — 5) 
£ — 20 + w(t—t,) 


(Zo. Yo Lo) étant le point où l’atome a subi son dernier choc, à l’ins- 


A 


» tant fo, — lo —=T, et V (u, v, w) la vitesse de cet atome, 


Le champ électrique-s'écrit : 
RO dE PE he 
BR e  F(p)e”*dp Es | E 


0 
Cherchons le mouvement pris par l’électron de l’atome A sous l’action 


du champ F(p)ei'epz, non amorti dans l’espace. 
Dans le système d'axes lié à l'atome et déduit par translation du 


- système fixe de référence, ce mouvement s'écrit : 


Xe 
# ePler—uto)+iQ-pu)t 
ÈC) = PP) Go put pu EE 
FRS 


w étant la fréquence propre, non déplacée par effet Doppler, de 


- l'atome A et y son amortissement total, somme de l’amortissement 
naturel et de l’amortissement de choc. Cette formule se justifie 


‘complètement à partir du calcul de Voigt parce que le champ « vu » 
par l'atome est parfaitement sinusoïdal et que la condition (9) n’est 
plus jamais vérifiée pour aucune valeur de la vitesse w : 


(2) Y—=YS F Ye 


La vitesse de cet électron et par conséquent le courant de Lorentz 


- correspondant a pour coordonnées dans le système d'axes lié à 


. l'atome : 
k 
E > | af el Plro—uto)-+'iQ-+pu)t] 
 G) Le | RPG TPE) GR Eat ar 
() 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Juillet-Août 1954). 29 
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Comme l’a montré Weisskopf (22), les atomes qui interviennent ep. 
dispersion ne peuvent pas être différentiés les uns des autres à 1 inté- : 
rieur d’un élément de volume dxdydz — dv voisin du point æyz où 
l'on cherche le courant de Lorentz, pourvu qu'il y ait statistiquement 
un nombre suffisant d’atomes dans un élément dxdydz  X°; ceci « 
justifie de procéder comme Voigt et de chercher le courant moyen la 
dû à l'atome qui se trouve à l'instant é au point æ, 7. £, fixe par 
rapport à l’observateur. 

S'il en est ainsi, c’est que pour notre atome À, nous avons: 


Z—=Xo + ut— to) 


et : 
0 
PK Er a sara mien ein 
(o] 


et en regroupant tous les éléments constitutifs de l'onde eiñtf{x) : 


# 
S 


(9 + y + paf +u* 3 


nd 


o 
(5) ris US M Aa DO scureur dpdu 
o 


I(u)du étant la probabilité qu’a l’atome d’avoir une composante de 
vitesse suivant Ox, comprise entre u et u + du. | 

Pour pouvoir poursuivre des calculs algébriques, nous prendronsw 
au lieu de la forme réelle de Il{u), la forme approchée : | 


I(u) Ne à ,v est la valeur de w qui donne la demi-largeur Doppler « 


dont nous verrons ultérieurement qu’elle est suffisamment proche de 
la forme de Gauss, dans sa région centrale, à condition de modifier 
un peu le facteur de normalisation, pour pouvoir représenter avec 
une bonne approximation notre phénomène. S 

La première intégrale à calculer est donc : 


Ea posant : 


L 
| 
| 
| 
De No pee die iQ + pu | 
(6) ef mo UO y pu ie(O y Epu to; du =] | 
PA si (p)>0o . 
1 si Xp)<o | 
on trouve que : à 
2 Rs iQ — ieup | 
7 OGQ+ y — ieup} + uw ° | 
| 


È 
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FE . 
Et on a pour composante de 1 suivant Oy : 


Nef Q + 100 i0— sp x 
k (7) 1, — Un. e° Aie (iQ y — ievp} Lu? F(p)e? dp 


La fonction sous le signe [ étant continue pour p — 0, car alors € 
disparaît comme multipliant un terme nul. 
…. Les équations de Maxwell-Lorentz donnent comme condition sui- 
vant Oy : | 
dE _E ol 
2 == 
(8) oui 2 DAT dt” 


Nous sommes donc amenés à dériver deux fois par rapport à x: 


+ 
 F(r)e”ap. 


Si B est la partie principale en; de F(p) quand p « , et x celle de 
" pF(r) — B,ona : 


2 _ [ = C*F(p) — « — fpje”*dp 
= [7 (pF(p)— pjerdp. 
@ détermine donc (a) qui fournit F(p) : 


d’où l’on tire (10) 


cèla + Bp)[(iQ +y— nr w?] 
te PH (y —ie0p} +w?] — 


eu 


—— iQ{t — iQevp) 


On vérifie aisément que l’on a bien : 


\ 


1 ; F(p)<È 


: © 
et: PES, | 
D trale J'eisF(pJe”dp définit le champ électrique E de l’onde élec- 


tromagnétique quel que soit æ. Pour calculer le facteur de réflexion 
du dioptre silice-vapeur de mercure, nous supposerons que tout 


°" 
be. A . P 


ER 
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l'espace x < o est rempli par la silice et qu'il s’y propage une onde 
incidente où E et H sont dirigés suivant Oy et Os, et une onde réflé-. 
chie où E et H sont dirigés suivant Oy et — Oz, l'onde dans la vapeur 
étant décrite par (10), les conditions de passage entre les valeurs que 
prennent E et H pour x = o et qui doivent être égales dans la silice | 
et la vapeur nous détermineront l'onde transmise et l'onde réfléchie. 

Il faut pour cela que l'intégrale (10) définisse une solution des 
équations de Maxwell pour un demi-espace © 0, rempli de vapeur 
de mercure, c’est-à-dire que puisque E et H sont toujours supposés 
égaux aux valeurs déduites de (10), que le courant qui en résulte 
compte tenu des rebondissements sur la paroi æ — 0, ait la même 
valeur que celui qui nous a permis de calculer (10). 

Ce courant £ est lié au mouvement de l’électron optique de l'atome» 
de mercure sous l’action du 
champ électromagnétique E, H.… 
Pour un atome dont la vitesse v 
est négative, c’est-à-dire qui va 
vers le dioptre, rien n'est changé 
dans le calcul de ce mouvement ; ; 
il n’en est pas de même pour un” 
atome qui s'éloigne du dioptres 
sauf si (v > o) il n’a pas rebondi. 
sur le dioptre depuis l'instant #5 
de son dernier choc. 

Si au contraire, à l'instant de” 
ce dernier choc, il avait unes 
vitesse — v et a ensuite rebondi 
pour se trouver en M(x, y, £) à* 
l'instant £, le mouvement de l’électron risque de ne plus correspondre! 
à celui qui est décrit par (10). 

Pour assurer cette correspondance, il faut que l’on puisse associers 
à l'atome qui a effectué le trajet MQAM, un atome qui, dans le cas où 
la vapeur remplit tout l’espace passerait en M avec la même vitesse et” 
le même mouvement. Il est clair qu’un tel atome qui suivrait les 
trajet M,AM (M, symétrique de M, par rapport au dioptre) donnera le 
même mouvement en M que l'atome réel si E(x) — E(— x), les champs 
€ vus » par l'atome qui a rebondi et l’atome fictif équivalent étant les 
mêmes. Ceci suppose que le rebondissement sur le dioptre ne per= 
turbe pas en moyenne le mouvement de l’électron parallèlement aux 
dioptre, soit que ce dioptre ne confère pas en moyenne d’impulsion 
parallèlement à lui-même à l’électron, c’est-à-dire que le plan x = où 
est assez parfait à l'échelle de la longueur d’onde pour que le champ. 
qu'il crée à son voisinage et qui provoque le rebondissement soit en" 
moyenne normal au dioptre (dioptre réfléchissant et non diffusant). 
Nous ne retiendrons donc pour la suite que les fonctions (10) qui don 


Fig. 19. 
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nent un champ électrique pair. On voit facilement que cela revient à 
faire 8 — 0. 
Nous devons donc prendre pour expression définitive de F(p) : 


c'a[(1Q + y — sup}? + w?] 
(11) F(p) = &rNe? f 


(c?p? + Q)[(IQ HE y — ieup}?  w?] — Dre 1Q(1Q — ievp) É 


“ + 100 F 2 % 7 
La fonction f(x) — 154 F(p)e’*dp, nous intéresse donc essentielle- 


ment par ses valeurs f{o) et f’(o), or l'infini F(P) © 53 et par consé- 
quent, si f(x) est définie pour tout æ, et donc si f(o) peut s'obtenir 
sans précautions spéciales, f(x) n’est définie et continue que pour 
TO par : 


POS [Pr (p)e?*ap 


et sa valeur pour æ—o ne peut pas s'obtenir par : 


LA 


f'o)= [7 pF(prdp 


qui diverge; ceci est dû à la discontinuité de f’(x) au point x—0. 
Cette fonction étant impaire, donne lieu à deux valeurs distinctes : 


f'(Ho) : et  f’(—0) opposées. 


Pour pouvoir calculer f”(+ 0) par exemple, nous sommes amenés 
-à transformer l'intégration, ce qui permettra du même coup de donner 
_une interprétation simple du phénomène qui a eu lieu dans la vapeur. 
Soient : 
PF (p}é=—=Fp;e—u)e" 
F_{(pe” = F(p, :— —1)e?”,; 


nous avons visiblement : 


in Îo 0 
f@)= [Fer J"Fserap + [°,F_e”dp. 


Supposons æ > 0 dans tout ce qui 
suit; sur la portion du cercle de 
centre O et de rayon R infiniment 
grand, compris dans le quadrant 
supérieur gauche du plan des p, 


Fig. 20. 


= 
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|'err | — et" et l'intégrale JFserap est nulle sur ce contour. 


On a donc : 
i ; 0 
Le Fer: dp—2n2R, — fs F,e”*xdp 


SR, étant la somme de tous les résidus de F,(p)e?”, correspondants 
à des pôles du quadrant supérieur gauche. 
On démontre de même que : 


Le F {pen dp= 25h — L T° F_(p)e”dp. 
ER_ étant la somme des résidus de F_(p)e?* dont les pôles sont 
dans le quadrant inférieur gauche ; on aboutit à (12): 
ao(æ) 
(2) fa) =2riER(&) ER (œ)+ fi TF4(p)—F-(plle”dp 
et nous verrons que sous cette forme, l'opération de dérivation ne 
présente plus de difficulté pour æ — + 0. 


Posant F#(p) — G.(p}e’*, nous avons en premier lieu à étudier les 
pôles de G;(p}); on a d’ailleurs : 


G;(Pp)—=G (—p) 


PE > fx) ————— 


0 PPS 


de sorte qu'il suffit d'étudier les quatre racines P4, Ps, Ps, Ps, de 


l'équation : 
(13) (c?p? + QJ(Q + y — ivp}? + w°] — ATNe? ee 


dont nous allons chercher des ae en fonction de N 
soit de la pression de la vapeur de mercure. 
Posons : 


p = n (nr étant donc l’analogue d’un indice) 

(14) Qu 

résonance) 

il vient : 

(15) En — (GO + y + 0} + 7] = NT (0 — ion) 
pour N— 0, les quatre racines sont : 

0 


| HPEN : 


KE 
iQ — 
| nm ee ee LE 


no — 1+ 9 + ul 
STE Ne Es 


= 7»)0! 


Y 
$ 
ÿ 
Ë 
! 
? 
î 
| 
| 
Res ($ étant la demi-largeur Doppler de la raie de | 
| 
Ë 
| 


1Q(IQ — ivp) = 0 
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En posant : 


PS < 
(16) n° “ 
: w—+Q Fe 
0 —= 5 ; 


ce qui revient à prendre, comme unité de fréquence, la demi-largeur 
Doppler. 


ru CNE 
Posons n; — 1 + :,N, on obtient, en posant Ke an : 


I y 
SL TE TE À 

de même : 
#. # 
; Va 
3 
à 
F2 Va LT TE ROME L'UEe TARERRRIERER h 
4 = — T1 + AN + 28 EG AT EN AQ FAT — 1) à 


EST REED EEE SNREPEE 


pr L ï £ EN 
nm T 0 +K ET Ti 188 
ÉD et ie nel on sn nes 7) 


LA 


Il reste à voir lesquels de ces pôles entrent effectivement en jeu 


-dans le calcul des résidus que nous avons envisagé plus haut, soit à 34 
les placer dans les divers quadrants du plan des n, ou mieux des p. er. 
+ Un examen rapide montre que ŸR}; —o et que, dans XR_, inter- 
. vient toujours, et seulement, le résidu de F_(pje”’, relatif au , ‘, 
pôle — pi. x 


Calcul de ce résidu. — C'est R_(— pi), résidu de : 


: caf liQ + y ivp} + w?Jerr 
ne GE: : ; 4aNef . se 
Cp QC + + évphe + v] —  (i0 + iup)(iO) 


One PTE Re Le 
it 


» pour p— — pr, Zéro du dénominateur. 
Un calcul de développement fournit sa valeur, on trouve : A2 


ac 


\ € u —?D,Z 
RE em a ne er, (Je 


1] 
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et on a au premier ordre près également : 


dR— __« ps u | —D,X 
re = Kio 67 47 


Nous trouvous donc, dans le champ total, une onde : 


elao(x) — àreriR_e°!. 
Soit : 


ap=— ras [il — K...Je 


C’est une onde sinusoïdale exponentiellement amortie, identique à 
celle que l’on trouve par les méthodes de calcul antérieures (Born, 
Voigt). Il reste dans le champ un terme supplémentaire : 


age 9 = ei2t | "[F,(p) —F-(p)le”dp 


qui s'ajoute à amet, 
En explicitant les deux dénominateurs par rapport à leurs 
pôles E pi, E ps, Æ ps, E p, Que nous venons de calculer, on trouve : 


De Prorpni un PRE 


EU? (pt — pi( p° — p3) p°— PSN? — pi) 


er" = H(p}er 


et le terme «al apparaît donc comme une correction d'ordre K au 


terme «y que l’on suppose usuellement représenter le champ dans la 
vapeur. 


On observe que al(x)— ["Hperda, est différentiable sans 


RE par rapport à æ, car H(p) est de l’ordre de, à l'infini. 
onc : 


Yo)= | "H(p)dp 
YO)= f, pH(p)dp 


Le calcul de ces deux valeurs exige la décomposition de H en 
éléments simples; mais pour avoir les termes d’ordre K, il suffit de 
prendre p1—pf, Pa —ps… car les termes ultérieurs des développe- 
ments de ces pôles donnent des termes du second ordre en K dans a. 

Un calcul long mais sans difficulté fournit ces développements : 


Y(o)— 2R< L Log (T — :AQ) 


et : 


ñ +4 TKœ 
FE paire 


, I iR 
AGENT ed A END © [AG FAT HA) MAG TE ATENE « 
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En conclusion, nous avons f(o) et f’(o) en regroupant tous les 
termes partiels : 


F 


re ac ( 1 i 
flo) = 2m(— fs men LA0 ur Ei) t [GET + up f] RE 
c I € Log ([ — :AQ: 
.. +2Kag BST = ne hi) +4Kes AGRUT—)AAQ ET 1) E 
fo) A 4 rio 1 d'a, or | 2 nn re. me Tia 
ve (AG AT ET (AREA Er — 


Calcul du facteur de réflexion. 


Nous avons, dans la vapeur de 
; P 


: FR 
mercure, le champ électrique E : 


[e] 
É | e//(x) 
O 


OT : 


=, 
—= — rôtE | 0 


— e f(x) 


GRATON 
— x ef (x) 


- Si les ondes incidente et réfléchie sont dans la silice : 


oO [e] 
E; lle è c) F, 0 
: nel Ta) 
(e] 
Ts fe La) n > 
iaf + . 2) 
0 — nhe 


Les équations de passage donnent : 


D'où l’on tire : 


avec : N 0 7e 
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on aura : 
—M/ | R? 1 — M/n |? 
A 1 + M/n | A 1 + M/n 


M est donc le nombre qui joue le rôle d'indice pour la vapeur de » 


mercure dans le calcul de l'onde réfléchie et de l’onde transmise 


(calcul de | &|). cette quantité vaut après des réductions simples : 


I 1 
M=i+K| Gien hour Enr À 
kr Log :T — iAQ) 
[AO T4 EURE EET + ROLE TE) AO AT 1) 


Calcul des paramètres. — 10 N EN FONCTION DE LA TEMPÉRATURE ET DE 


LA PRESSION. — Suivant que N désigne le nombre total d’atomes, ou 
le nombre d’atomes Hg:6, renfermés dans 1 cm° de vapeur, nous 
avons : 
pa 23 P MM. 1 273 
N—6,02.1 Le 760 22 22 400 MIN 
Ns02 = 0,29N 
= p mm. 
N—9,65:301! T 
ne sp mm 
N202 = 2,89.10! T 
20 — AN). — Nous prendrons : 
eh, 8108 
10,020 
MES QT MOSS 
Q— 2 2n NN IS ro À ro 
I 
i—=— AQ y —T.10° 
D'où : 
A==8,88-107 7. 
30 CaLGuL DE D. — On a : 
PR 
NE 
ou : 
1 . 
RTE (5o : durée du libre parcours moyen) 
MT (x : durée de vie moyenne d’un atome excité). 


alaer + 


VPN TP PORT ET JT 


M os. She 
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Weisskopf (23) a calculé > et il vient dans notre cas : 


Fee 


V2 


N — 6,28.10 !°N. 


_ Geci permet de déterminer les valeurs de N, donc de T qui donnent 
F—o,r et l'—0,025, pour lesquelles nous avons fait les calculs 


. numériques. Ce sont : 


Pour F —=0,:r: N— 2 — 15,75. 10! ; T— 1940 C 
Pour F—0,025:  N—3,94.10*f; Th 380C 


ce qui correspond respectivement à des pressions de 7,1 mm. et 
1,7 mm. 


4° Carcuz pu cosFrricteNr K DE DisPERSION. — Nous avons pris 
. la probabilité de trouver la vitesse d'un atome suivant Ox comprise 
entre u et u + du égale à : 


U 
— du. 


I 
ci u? + u? 


Pour —v ce facteur est réduit à la moitié de la valeur qu'il a 


pour u — 0, et la demi-largeur Doppler est : 


4 


0 ——. 


C 


En réalité ce facteur de probabilité s'écrit : 


Le L2( =) 
: De 1 
ER see du. 
- Le profil exact (B) donne beaucoup plus d’atomes centraux que celui 
que nous avons pris (A). Comme nous cherchons à expliquer un 
phénomène fin, nous voyons que nous ne ferons qu'ajouter des atomes 
de grande vitesse, donnant un élargissement grand, en prenant le 


- profil (C) déduit du profil (A) en multipliant la probabilité A par : 


4 


- 
4 
1] 


AVE 

NT 4/7Le —" 1479, 
I 
TU 


le profil (C) épouse alors très sensiblement le profil (B) dans la région 
centrale, et jusqu’à | u | 4 2v. 
Cette opération revient à prendre : 


K = :,475.AN20 = 0,29 X 1,475 X AN 


sans modifier F. 
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On a donc pour la composante Hg202 : 


K202 — 0,06267. 


Calcul du facteur de réflexion. — Nous avons M—1+7rK, r ne 
dépendant que de l'; nous avons calculé r pour deux valeurs de fe 
(o,1 et 0,025) et construit les courbes représentatives de la quantité 
complexe rK en fonction de AQ. On s'aperçoit alors que la quantité 
(M — 1) correspondant à ces deux valeurs de Fest petite devant 1, 
ce qui justifie un développement du premier ordre en K, pour le 
facteur de réflexion du dioptre silice-vapeur de mercure. On a: 


1,5 — M 
15+M 


2 


R— 


ou en posant rK—(s + ic)K, en séparant les parties réelles et imagi- 
naires de r et en se bornant au premier ordre R—0,053 (1 —4,1Ks) 
qui ne dépend que de la partie réelle s de r. La partie imaginaire 
n'intervient que si 1, c’est-à-dire pour des valeurs de l de l’ordre 
de 1. 

Les deux courbes donnant les variations de R en fonction de AQ 
pour T—175° et T — 1389, sont données plus loin en figure 22. 


Conclusions générales. 


‘Dans la région de pressions que nous avons appelée « première 
zone de réflexion sélective », l’évolution de la réflexion sélective est 
donc déterminée par la partie réelle de (M — 1). On peut décomposer 
le facteur de K, r, en trois parties additives : 


1 £ 4 ; 
a) Un terme CRE pe dont la partie réelle vaut sensible- 


t AQ 
menti; 


CEE 

On trouve ce terme et ce terme seulement, quand on traite le pro- 
blème suivant les hypothèses de Born. 

Remarquons également que si Ô>0o; c’est-à-dire pour des atomes 
fixes, la quantité : 


K I HrNef I 
"AG HT Fi) 7 mo w—Q+Fiy 


qui redonne la formule de dispersion classique, pour des atomes 
immobiles. 


Ce terme a une partie réelle qui évolue à l'échelle de la largeur 
Doppler (courbe 21:). nee 


Hn 2. 1. 
! Berne Er ei eet 0 ar dont le 


produit par K tend vers o avec à, et ne contribue pas à la dispersion 


[ser 
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des atomes immobiles. Ce terme ne figure pas dans les résultats des 
calculs de Born. 


Sa partie réelle vaut sensiblement : 


2AQ 2 I 


(AO Ent Lm AQ 


? A 
c'est un terme du même ordre de grandeur que le précédent, et qui 
évolue aussi à l'échelle de la largeur Doppler (courbe 21:). 


Courbe 1 


Courbe 2 


Fig. 21. 


A Log [T — iAQ] 
c) Un terme Go r 1A0 + AT — 17 
tend vers o avec Ô et dont la partie réelle évolue sensiblement comme : 


dont le produit par K 


# ([A@+'1P 


Le numérateur évolue à l'échelle de la largeur de choc fl, et par 
conséquent ce terme est responsable de la pointe de réflexion 
sélective. 

La courbe des variations de ce terme est représentée sur la figure. 

On constate alors qu'il ne joue que dans une région très centrale. 
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Nous avons représenté en pointillé sur la figure 22 la courbe du 
facteur de réflexion obtenue pour F—0,1, à partir du 1e' terme seul 
de notre développement et que donnent les hypothèses que nous avons | 
rappelées au début de ce chapitre ; et en trait plein les courbes 
correspondant aux trois termes pour T—o,r et T — 0,028. à 

Ces courbes se comparent à celles obtenues expérimentalement, ce \ 
qui montre le bon accord entre l’expérience et la théorie. 

Le calcul a priori de la largeur de la pointe de réflexion sélective 
est malaisé car il est difficile de calculer, sur la somme des trois 
termes, les valeurs de AQ pour lesquelles la pointe de réflexion se 
détache de la courbe à évolution lente due aux termes a) et b). 


LEE 


Nous avons seulement reporté sur la courbe expérimentale (en ©}, 
les deux largeurs théoriques à 1380 et 1700, qui sont en bon accord 
avec elle (fig. 23). 

»2 , . , . » . SE 

L'écart entre la réflexion sélective et la réflexion silice-vide varie 
proportionnellement à r. La contribution de la pointe peut s’évaluer 
en prenant la valeur de r pour AG — 0 et celle du maximum dû au 
phénomène large en prenant sa valeur « pour AQ—— 1, on trouve : 


r(o) =? (1+2LogT) et  a(— 1) == (1— 7). 
La pointe sera inobservable pratiquement quand : 


Fr(o)| < [a(— 1) 


soit : 


ILogr|< #i d'où T—£—o,2. 
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C'est donc aux environs de p—20 mm. (l — 0,37), soit {— 2050, 
que la réflexion sélective doit s’étouffer (nous l’avions constaté expé- 
rimentalement). 

- Pour des pressions inférieures l << 0,37, on a r(o) > a (— 1), done 
le contraste augmente et la réflexion sélective a une contribution plus 
importante dans le phénomène total. 

On pourrait croire que l’optimum est obtenu pour des pressions 
telles que : 


— 


\ 
à 


PE 0 soit Log T#—7 


auquel cas : 
3 
r(o)#T— 
a(— 1) # À 


mais l'intensité du phénomène est alors nulle, car elle est propor- 
» tionnelle à K, soit à la pression. 
On voit donc qu'il doit exister une pression optimum qui rende 
. compatible, avec l'intensité de la réflexion sélective, un bon contraste 
entre la pointe fine et le phénomène large. 
C'est cette pression qui correspond expérimentalement à la tempé- 
 rature de 14o°, dont nous nous sommes servis dans l’autoanalyse du 
._ phénomène. 


Etude sommaire de l'onde dans la vapeur de mercure. — Nous pou- 
vons décrire cette onde par son champ électrique E : 


ET (ox) + Yale 
avec : 
: : 120 L z 
g(x) =} 1—K Gore: D GET A je 
8 HN 
LES) np 4 
pl + w? + 0! — vp?] 


BVOR DE Cp? — pi} p? — pat? — ppt — pi) 


Nous connaissons déjà le comportement de d{x) au voisinage de 
Li 0, | 


Pour x grand, on observera que l'intégrale f. | h(p)e”*dp est une 


intégrale de Laplace, A'(p) étant la première dérivée de A(p) non nulle 
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. . . I 
pour p—0, on connaît la partie principale en— de Y(x), cette quan- 


tité s'écrit tant que K est petit et que pi F Pis : 


K /-x \2 1 
Yæ)r—$(+) *[—T +0: 


À étant la longueur d'onde dans le vide de la radiation incidente. 

Cette fonction s'amortit donc sur une distance de quelques lon- 
gueurs d'onde, à partir du dioptre, quelle que soit la pression de la 
vapeur de mercure. 

On peut donc dire que, tant que la pression de mercure reste infé- 
rieure à 1 cm., l'onde 4, qui s’ajoute à l’onde +, classique, exponen- 
tiellement amortie, ne contribue au champ total que proportionnelle- 
ment à la pression, o(x) étant de l’ordre de 1 et 4(x) de l’ordre de K; 


cette contribution n’atteignant environ 5 0/0 du champ total que pour. 


une pression de 8 mm., elle est parfaitement négligeable aux basses 


pressions que l'on atteint aux températures usuelles où fonctionne « 


une cuve d'absorption. 
à 


; : À — 2T ( 2 pe : 
De plus, l’onde-(æ)s’amortitene ,ce qui, pour p—8mm., 
nécessite (x 0,05) un trajet de quelques longueurs d'onde pour 


obtenir un affaiblissement en 1/2, et, quelques milliers pour les « 


pressions usuelles (x proportionnel à N), alors que l'onde d(x) 
s’amortit toujours en quelques longueurs d'onde. 


Cette onde n'intervient donc plus dans le champ tel qu’il est: 
après la traversée d’une faible épaisseur de vapeur absorbante et on « 


ne peut pas envisager de le déceler par transmission. 


Cas des hautes pressions de vapeur de mercure (p > 1 cm.). — Tout « 
ce qui précède ne vaut que si K est très petit, de manière à justifier » 
des développements du premier ordre en K; cette condition équivaut « 


à l petit devant 1, ou N petit également par rapport à la valeur qui 


donne K — — par exemple. 


PR d'OS 


C'est-à-dire que notre calcul n’est justifié en gros que dans «la» 


première zone de réflexion sélective ». 


Remarquons toutefois que dans la formule qui nous donnait M, « 
pour F grand devant 1, on a T—A/\/2.N, et des quatre termes 


e V4 e . . K . 
linéaires en K, le premier tend vers une saturation > K étant aussi 


proportionnel à N, mais les trois autres disparaissent comme deve- 
; I : : e 
nant de l'ordre de . Ceci laisse à penser que l’on peut revenir à « 


une définition du champ du type envisagé par Voigt, puisque les . 


termes correctifs disparaissent. 
Ce fait s'explique d’ailleurs assez bien d’une manière plus directe ; 
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dire que l' = 1, c’est dire que l’amortissement devient très supérieur 
à la largeur Doppler comptée en pulsations, dans ces conditions, on 
doit tendre vers une formule de dispersion classique, obtenue en 


négligeant l'effet Doppler qui devient une cause minime d’élargisse- 


ment et surtout de perturbation de la phase des oscillateurs. 

On doit donc tendre vers la solution que l'on obtient en considé- 
rant les oscillateurs fixes par rapport au dioptre et pourvus d’un 
amortissement convenable. 

En supposant que le phénomène est de ce type, on explique l'allure 
des courbes que nous avons obtenues expérimentalement pour la 
« deuxième zone de réflexion sélective », soit pour des pressions lar- 
gement supérieures au centimètre. 

On doit observer que pour > 5, on commence à observer une 
interaction notable de la lumière émise par un centre hyperfin avec 
les atomes de mercure responsables de l'émission des centres voisins 
qui en sont distants de quelques l dans l’échelle des fréquences 
(séparation de l’ordre de roô) et on ne peut plus raisonner comme 
précédemment, en associant à la raie émise par un isotope, cet isotope 
seul dans la vapeur réfléchissante. 

On peut donc écrire : 


K; 
W— er 
J 


—Q pr / 
AQ; étant le rapport = , de l’écart de fréquence entre la lon- 


 gueur d'onde réfléchie Q avec le centre hyperfin w; avec la demi-lar- 


geur Doppler : K; est le coefficient numérique proportionnel à la 


densité de la vapeur réfléchissante, pour le centre hyperfin j : 


Me?f A 
K;,=— mQ6 N;=— N, K 


_ tant que à est petit devant 1, on peut écrire : 
j 


I K;AQ, I F jÿz 
rs HS OP + 2 (Op Fi | 
j j 


en mettant en évidence l'indice de phase v et l’indice d’extinction x : 


M—v— 71%. 


Le facteur de réflexion sous l’incidence normale de la radiation de 


C 
? — FE 
longueur d'onde 1 — 0 St alors 


no — M 2 


R= no + M 


ño étant l'indice (1,5) de la silice fondue. 


| Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Juillet-Août 1954). 30 


\E 
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2 . + p° . . . 5 . 

Nous ne pouvons plus négliger la partieiimaginaire 7x de M, re 

elle n'intervient cependant que comme un terme correctif dans e 

calcul de R, qui évolue, en première approximation du moins 
comme : . 


(0,5 — v}. 


La réflexion est d'autant plus forte que est plus grand en valeur 
absolue et négatif, d’autant 
plus faible qu'ilest plus grend 
et positif. 

Nos résultats expérimen- 
taux s'expliquent qualitati- 
vement de la manière sui- 
vante : 

a) Diminution de la 
réflexion au voisinage des 
longueurs d'onde des centres 
hyperfins de grande lon- 
gueur d'onde : pour Q # w264, 
par exemple, dans la somme 


Pr les quatre autres compo- 


d 
santes hyperfines donnent une contributionpositive à la valeur de v, 


. 7, K 204A Q204 
ce qui a pour effet d'étouffer le re epels L 


qui peut lui être 
négatif, et cela d'autant plus 
que le terme relatif à Hg: est 
le plus proche et a une grande 
intensité par rapport à os. 

b) Par le processus inverse, 
accroissement de la réflexion 
pour les longueurs d'onde voi- 
sines de celles du centre hyper- 
fin de cette longueur d'onde. 

c) Ettous lesintermédiaires 
possibles s'expliquent qualita- 
tivement. 

Nous avons calculé le profil Fig. 25. 
théorique de réflexion pour 


V2 (4— 2760 où p— 142 mm.). Ce profil est indiqué sur la figure 24. 
En fait notre procédé expérimental d'analyse a une largeur de l’ordre : 
de 6 mA (finesse 11), et la courbe expérimentale ne doit pas être très 


différente de celle que l’on obtient en attribuant à chaque longueur 
d'onde X un facteur de réflexion égal à la valeur moyenne de ce fac- 
teur, prise sur 6 mA de la courbe théorique. On obtient alors la 


rite 


DUAL 7 spmitét 


ae he, ee A Een 


La 
de 
£ 


TYANT ETS 2 


Ji | 


l 
( = 
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‘courbe 25 dont l'allure concorde d'une manière satisfaisante avec 
celle des courbes qui ont été obtenues expérimentalement. La 
figure 25 qui représente cette courbe calculée s'intercale entre deux 
courbes expérimentales à condition de diminuer les intensités théo- 
riques dans le rapport 2/3 environ, ce qui montre que notre calcul, 
s’il explique bien les variations relatives, donne cependant une trop 
forte intensité à la réflexion. 


Note. — Un calcul classique (24) donne la probabilité de rappro- 
chement de deux atomes de la vapeur à une distance r, compte tenu 
de la distance moyenne VAN — r" de ces atomes à une pression donnée. 
-On se rend compte jue même à 760 mm. de pression (r5 —#44A) on ne 
peut pas envisager une réflexion due à des molécules Hg.Hg”. Les 
formules qui donnent la variation de fréquence (25) propre d’une telle 
paire par rapport à la fréquence non perturbée montrent qu’il faut 

> ! , I . 
r—19AÀ pour obtenir un déplacement de l'ordre de — Ty60, etiCecl 


correspond à une proportion infime des atomes de la vapeur : 


3 
» 

Pifñldr=#k-e Tor 
ro 


à k,h.10° 
Aka = —— . 


(Laboratoire de Recherches physiques de la Sorbonne) 
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UNE MÉTHODE NOUVELLE DE MESURE 
DE LA DIFFUSION MULTIPLE. 
APPLICATION A L'ÉTUDE 
DE LA DÉSINTÉGRATION DU MÉSON z ( 


Par C. MABBOUX-STROMBERG 


SOMMAIRE. — L'importance prise par l’étude du rayonnement cos- 
mique, tant en France qu’à l'étranger, étude qui a conduit par exemple à 
la découverte d'un véritable spectre de particules de masses intermédiaires 
entre l’électron et le proton, justifie les efforts fournis par de nombreux 
laboratoires spécialisés, tels que la construction de grandes chambres de: 
Wilson, les expositions de détecteurs en montagne ou bien à bord de 
ballons et la création de champs magnétiques forts ou étendus. 

Les moyens d’action sur ce rayonnement sont, le plus souvent, le frei- 
nage dans des écrans matériels et la déviation magnétique. 

La courbure de la trajectoire d’une particule ultra-relativiste dans le 

champ électrique fourui par de gros générateurs n’a encore jamais été 
envisagée en raison de la difficulté d’obtenir des différences de potentiel 
de valeurs suffisantes. 1] est cependant un moyen d’échapper à cette diffi- 
culté en tirant parti du champ électrique élevé avoisinant le noyau des 
atomes qui constituent le milieu traversé par la particule. L'action cohé- 
rente et régulière d’un ehamp perturbateur étendu, comme le champ 
magnétique donné par un électro-aimant, est alors remplacée par une 
action microscopique désordonnée, parfois brutale, communiquant à 
la particule incidente une succession d’impulsions dont les amplitudes et 
les fréquences sont régies par les lois du hasard. C’est la somme vecto- 
rielle de toutes ces impulsions élémentaires qui écarte progressivement la 
particule de la ligne droite idéale et lui fait décrire une trajectoire 
sinueuse, d'autant plus accidentée que la particule sera plus lente ou plus 
légère. 
. Analytiquement, on peut représenter ces trajectoires par des fonctions 
aléatoires stationnaires de variables judicieusement choisies, et c’est tou- 
jours sous cet aspect que l’on a lhabitude de traiter les problèmes posés 
par la diffusion multiple. C’est Rutherford qui mit en évidence la dévia- 
lion par les atomes lourds, des particules x émises par le Polonium. Mais 
ce n’est que quinze ans plus tard que Williams donnera une interpréta- 
ion détaillée de la diffusion multiple des particules relativistes, observée 
lans le gaz de la chambre de Wilson ou dans les écrans épais. 


(1) Thèse présentée le 28 mai 1953 à la Faculté des Sciences de l’Uni- 
versité de Paris pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques. 
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Depuis que l'emploi de la plaque photographique figure au nombre des 
techniques de la physique corpusculaire (Blau et Wambacher, 1937) de: 
nombreux expérimentateurs se sont efforcés d'accéder à la charge, à la 
quantité de mouvement et à la vitesse de la particule ayant traversé 
l’émulsion, par une étude minutieuse de la distribution des déviations” 
successives observées le long de sa trajectoire. 

Cet effet, communément désigné sous le terme imagé de « Scattering » 
a toujours été analysé sur la projection de la trajectoire dans un plan! 
parallèle à celui de l’émulsion. 

Le présent travail, exécuté sous la direction du Professeur L. Leprince- 
Ringuet, dans son laboratoire à l'Ecole Polytechnique, a ‘pour but la 
recherche des conditions expérimentales les plus favorables à l’étude de” 
la diffusion multiple, et plus particulièrement sa mesure sur la projections 
de la trajectoire dans un plan perpendiculaire à celui de l’émulsion. 

Nous proposons une méthode de calcul, qui diffère des précédentes, en. 
ce sens qu’elle fait intervenir la notion de variance minimum sur l’esti-« 
mation de la diffusion mesurée et qu’elle est mieux adaptée à ces nou= 
velles données expérimentales. à 

En procédant de cette façon, nous avons examiné les électrons émis lors 
de la désintégration £ du méson v afin de préciser les paramètres de 
leur fonction de répartition. È 

Au cours de cette étude, un cas de désintégration anormale a été observé, 


que l’on peut identifier à l'émission d’une particule rapide par un méson 
kappa au repos. 


LI 


É 
PREMIÈRE PARTIE L 
LA DIFFUSION MULTIPLE COULOMBIENNE ‘ 


: 


On connaît bien les changements brusques de direction qui appa- 
raissent le long de la trajectoire d’une particule électrisée traversan: 
la matière. Plus souvent, c'est la somme d’un grand nombre d 


petits effets semblables que l’on observe et qui donnent à la trace un 
aspect sinueux. 


PSS PORTES 


Les variations de quantité de mouvements associées à ces change: 
ments de direction sont nécessairement transmises au milieu environ= 
nant; commeelles ne sont que rarement accompagnées d'effet 4 
daire visible, on doit les attribuer à un choc élastique avec un atom 
lourd du milieu. 

L'étude statistique de la distribution des déviations observées nous 
renseignera sur les sections efficaces de choc avec ces atomes ; cett 
distribution dépend de la composition de la matière traversée et de 
propriétés de la particule diffusée. Si l’on sait exprimer en ces termes. 
la section efficace de choc élémentaire, alors il estun moyen de al 
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tériser la particule incidente à partir des propriétés statistiques de la 


diffusion multiple observée. Par exemple, on pourra former le 
deuxième moment de toutes les déviations mesurées, dûment norma- 
lisées, et le comparer à son espérance mathématique. 

Nous nous proposons de montrer comment on peut relier cette 
espérance au produit de la vitesse par la quantité de mouvement de la 
particule, et nous justifierons l'emploi du deuxième moment par 
l'étude du critère d’exhaustivité. 

Auparavant, nous exposerons brièvement la théorie classique de 


Aa diffusion élémentaire, telle qu’elle a été proposée la première fois 


par Williams (33) (36) dont les conclusions ont été largement 
confirmées par son interprétation quantité développée ultérieure- 


ment (23) (27). 
LE PARAMÈTRE D’IMPACT 


Soit XX’ un axe indéfini représentant la trajectoire que décrirait 
la particule en l’absence de tout potentiel extérieur. On suppose la 
particule scalaire, ponctuelle, porteuse de la charge £e. Sa quantité 
de mouvement et sà1 vitesse sont respectivement p et fc; à l'instant 
t — o elle occupe la position x = 0, alors à l'instant { Z o elle occu- 
pera la position x, — fct comptée sur l'axe (fig. 1). 

Considérons un point fixe, À, de l’espace environnant la trajectoire, 
défini par sa distance r à l’axe XX’ et par son abscisse x — 0. À 
chaque instant £ on peut associer la distance, /, de la particule au 
point A : 

Pr? L B2c24? 
ainsi que le module du champ électrique en A engendré par la parti- 
cule : 


£e 


— 
|E] ni 
La composante normale à l’axe XX’ de ce vecteur vaut : 
FAT 
OPEN EE 2 1: 


Elie est maxima lorsque / —r; nous appelons r le paramètre 
d'impact, au sens qui lui a été donné par Rutherford, c’est lui qui 
définit la grandeur du choc. 

On se propose de calculer l'impulsion communiquée à un noyau 
fixe porteur de la charge Ze placé en À, lorsque la particule décrit 
l’axe en son entier. c 

Comme nous ne nous occupons que des choc accompagnés d’un 
transfert d’impulsion petit en regard de la quantité de mouvement 


totale, seule la composante normale à XX’ de cette impulsion inter- 


1 él 


FER 
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viendra dans le calcul de l’angle de déflexion, c’est le A, latéral de 


Fermi (13) : 7 
dub Ke [7 Bd: 


Il est évident que l'impulsion communiquée à la particule est égale 
en grandeur et opposée en signe à celle reçue par le noyau, mais 
comme la quantité r change de signe suivant qu'elle représente la 
distance de la particule au noyau ou celle du noyau à la particule, 
l'intégrale écrite exprime: 
aussi l'impulsion latérale 
reçue par la particule. Elle 
jouit des propriétés d'inva- 
riance relativiste : en effet, 
les variables E, et x, expri- 
mées dans le système lié à 
a particule, deviennent dans 
le système du laboratoire 
a-t.Eeta.x,etleur produit 
garde la même valeur dans les deux systèmes, lorsqu'on doit les dis- 
tinguer l’un de l’autre. 

Pour calculer cette intégrale, introduisons comme le fait Rossi (34) 
‘élément différentiel de flux du champ électrique qui traverse l'élé- 
ment de cylindre de rayon r et de hauteur dx, axé sur XX': 


dFÿ —#E, .27r.dzæ. 


Alors le flux total sortant de la surface d’un cylindre indéfini, 
d’axe XX, tend vers : 


+ 
F— OT [ E,dx. 
—2 
e 


Or, le théorème de Gauss nous dit que le flux du champ électrique 


traversant une surface fermée est lié aux charges enveloppées par 
cette surface : 


F— hnge 


d'où la valeur de l'intégrale cherchée : 


+ 2.£e 
E,dx = . 
es r 


En portant ce résultat dans l’expression donnant Apona: 


2.Z£e? 
rêe 
Il est important de remarquer que cet artifice de calcul n’est per- 
mis que dans la mesure où r n’a pas varié avec le temps. Cette condi- 
üon exige que la masse de la particule incidente soit suffisamment 


Dp=— 
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petite devant celle du centre diffuseur pour que l'énergie communi- 
quée à ce dernier soit négligeable; en outre, elle suppose que la 
vitesse de la particule est suffisamment grande et la déflection assez 
petite pour que sa direction après le choc puisse être confondue avec 
l'axe XX’. Nous admettrons que cette condition est toujours remplie 
par un électron provenant de la désintégration d’un méson & observée 
dans l’émulsion photographique. 


SECTION EFFICACE DE DIFFUSION SIMPLE 


Connaissant Ap et p on trouve simplement l'angle de déflexion ®: 
de la trajectoire en écrivant la condition de conservation de 
Pimpulsion : 


Puisque A est une fonction du paramètre d'impact r, on peut 
chercher la valeur de 7 qui donnera la déflexion ® : 


r(P) — 2Zse{phc)-1.d-1 


d'où la section efficace de production de chocs suivis d’une dévia- 
tion supérieure à © : 
a(D) = rr°(®). 


La valeur absolue de la différentielle de cette expression est égale 
à la surface d’une couronne de rayon r et de largeur dr, elle vaut : 


da(b)—=2rr(d).dr(+). 


Cette surface définit la section efficace classique de production de 
chocs accompagnés de déviations comprises entre ® et ® + do ; c’est 
la section efficace différentielle de diffusion simple proposée var Wil- 
iams (loi en D—5) : 

8r2?2°e" 


Eh 


I 
.p-de. 


CONDITIONS AUX LIMITES 


Avant d'aborder l’étude statistique d’un ensemble de diffusions 
lémentaires ainsi définies, il est indispensable de connaître les. 
imites de validité de la section efficace que nous venons d'établir, 
imites imposées par les hypothèses que nous avons avancées au 
lébut de ce calcul. 


| | 
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10 Nous avons d'abord supposé le centre diffuseur ponctuel, ce qui 

laisse entendre que notre calcul s'applique encore lorsqu'on choisit le 

paramètre d'impact aussi petit que l’on veut. 

En fait les choses ne se présentent plus de la même façon si le 
centre diffuseur est un noyau de dimensions finies. Le paramètre] 
d'impact peut bien tendre vers zéro, mais lorsqu'il devient plus petit} 
que le rayon, ro, du noyau de l’atome diffuseur, la particule pénètre 
dans le noyau. Or le potentiel électrostatique qui règne à l'intérieur 
d'un noyau n’est plus donné par la loi de Coulomb appliquée aux 
charges ponctuelles. | , 

Si nous supposons, par exemple, la charge uniformément répartie 
à l’intérieur d’une petite sphère de rayon rs, la valeur du potentiel 
passe par un maximum à la périphérie pour décroître ensuite jusqu à. 
zéro en un point situé au centre. Ainsi, à tout paramètre d impact 
inférieur à r,, correspondra une déviation plus petite qu'une certaine, 
déviation maxima, Pa, celle qui correspond à un paramètre d'impact, 
égal à ro, soit : 1 
Dar (2296). (FeDbE)e à 
en prenant pour r, la valeur donnée par : 


.# 


Ty —=0,997r.2"8 


_S 


r, étant le rayon classique de l’électron. L 

Si au lieu de supposer la charge uniformément répartie, on admet, 
qu'elle est portée par les protons, alors on peut appliquer le même 
raisonnement à l'étude d'un choc de la particule avec un proton à, 
l'intérieur du noyau et l’on trouve : ? 


Pas —(2.56?,.(0,57r.pBc)-t 


valeur toujours plus petite que la précédente. On voit que dans un cas 
comme dans l’autre, on ne saurait observer une déviation élémentaire 
coulombienne supérieure à la déviation Pmax subie par la particul 
lorsqu'elle rase le noyau. On exprime ce fait en disant que la prob 
bilité d'observer & est nulle pour > æ 

2° Jusqu'à présent, nous n'avons pas parlé des électrons du milieu 
diffusant qui, eux, ne répondent plus du tout à la condition exigée d 
centre diffuseur qui doit avoir une masse grande devant celle de 1 
particule diffusée. C'est qu’en fait, les électrons libres dans la matièrt 
sont rares et leur nombre, comparativement à celui des électrons liés 
est toujours très petit. Les électrons étant groupés autour des noyaux 
diffuseurs, leur présence modifie la distribution des angles aprè: 
choc sur l'atome, si choc il y a. mais non la succession des chocs. 

L'étude de l'effet d'écran des électrons sur le champ du noyau a été 
entreprise par de nombreux auteurs. Il est maintenant classiqu 


Ta PC REP SRRNER 


a 


Max - 


PL 


NE on A 
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, , . ñ ay 
d'admettre que l’on a une bonne représentation de la réalité en adop- 
tant un potentiel coulombien « coupé », la coupure étant faite à une 
valeur derégale à r,, rayon du modèle d’atome de Thomas-Fermi (32) : 


É ra (as) ro 


Ainsi, nous devons poser qu’à toute distance du centre supérieur à 
r,, la valeur du potentiel est nulle. On définit ainsi une limite infé- 
rieure de ®, soit D, au delà de laquelle la probabilité d'observer 


‘une déviation est constamment nulle : 


Durs) — (2 ers).(r. pe): 


30 Dans tout ce qui précède, nous n'avons fait intervenir à aucun 


moment le rôle des interactions nucléaires qui pourraient avoir lieu 


entre la particule incidente et le noyau diffuseur. 

Il est difficile d'introduire cet effet dans le cadre de la théorie élé- 
mentaire que nous venons d'établir. On peut remarquer cependant 
que la contribution de la diffusion nucléaire restera faible devant 


celle de la diffusion coulombienne car nous savons que les sections 


efficaces des diverses interactions nucléaires possibles ont des valeurs 
généralement voisines des dimensions géométriques du noyau. À de 
telles sections efficaces correspondent des libres parcours d’interac- 
tion de l’ordre de 100 g/cm?, soit une longueur de 4o em. environ 
dans nos émulsions, longueur supérieure d’un facteur cent à celle 
qui nous est nécessaire pour mener à bien la conduite d’une mesure 


_ de diffusion. 


Enfin, l'application que nous avons faite de la méthode de la dif- 
fusion multiple à l'étude des électrons restreint encore les chances 
d'observer une interaction parasite dont on n'aurait pas tenu compte 


dans la théorie élémentaire. 


PROPRIÉTÉS PROJECTIVES 


La déviation de la trajectoire au cours d’un choc est une grandeur 
difficilement accessible à la mesure ; aussi nous simplifierons avanta- 
geusementle travail expérimental en nous limitant au problème plan. 

Considérons à cet effet une déflexion, Ÿ, déterminée par un centre 


_ diffuseur, A, voisin de XX’. Puisqu’il y a choc, c'est que la distance 


de À à XX’ est de l’ordre de grandeur du rayon classique de l'atome 
et nous sommes en droit de confondre À avec XX! à l’échelle de nos 
appareils d'observation (Kg. 2). 

Soit P et P’ deux plans orthogonaux passant par XX’, et soit o et 
4 les valeurs de æ projetées sur ces deux plans. Il existe, pour un 
donné, autant de coùples différents #:, 2 qu'il est de valeurs permisés 


DTA 


PS Ti 


ENECEY 


"2e 


FRE 
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de l'angle d’azimut, W,, situant le choc dans l’espace. Les + et les 4’ 
sont géométriquement liés par les relations : 


o;— ® cos W; == \D Sn 


-G 
e 


Or la théorie élémentaire de la diffusion simple qui nous a servi 


de point de départ suppose que tous les W; sont également probables 
puisque nous n avons 


faitintervenir que des 
potentiels à symétrie 
sphérique au cours 
du calcul de l’iuterac- 
tion entre la particule 
incidente et le centre 
diffuseur. 
L'angle VW; étant 
alors une variable 
Fig. 2. aléatoire, de proba- 
bilité stationnaire, on 
peut écrire les relations simples suivantes entre les différentes 
moyennes : 
\ 


m—DÜosY,—o v! 


Re LR re 
2Cos?W,—-d* œ.p—®Sin Y, Cos Y,—o 


— (D 
g—=® Sin Vo gd Sin, 9,9 —dSin W,.CosW,—0 


Nous voyons quevet "sont des variables indépendantes et centrées; 
leurs valeurs quadratiques moyennes sont égales et valent = ?. 

IL est intéressant de comparer la distribution statistique des + à 
celle des . 

En se limitant à la comparaison des moments du second ordre qui 


seules interviendront au cours de cette étude, on établit aisément la 
relation suivante entre les angles projetés et les angles vrais : 


moy. de => moy. DX TE 


LA DIFFUSION MULTIPLE 


Lorsqu'une particule électrisée chemine dans un milieu homogène, 
elle subit un grand nombre de petites déflexions consécutives aux 
chocs avec les atomes qu’elle a voisinés. Leur fréquence est propor- 
tionnelle au nombre d’atomes par unité de volume du milieu traversé 
ainsi qu à la section efficace de chocs que nous avons précédemment 
établie; leur nombre est proportionnel au chemin s effectivement par- 


dt, 
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couru dans Ia matière, longueur généralement très peu différente de 


l'épaisseur traversée. 

Aiasi, pour un milieu constitué par N atomes par centimètre cube 
d’un élément Z, le nombre de chocs accompagnés d’une déviation 
comprise entre ® et ® + dh est : 


STNZ'set : 
n(P,b + d) per = .dæ 


_1l est commode de représenter ce nombre par : 


dn=n{(b,b + db)—x(s,?).db 


ce qui introduit (s,®) qui joue le rôle de la densité de probabilité 
de l’événement ®. 

Expérimentalement, on observe l'angle que font les directions à 
l'entrée et à la sortie de la cellule s; pratiquement on mesure la pro- 
jection de cet angle sur un plan de référence fixe, choisi parallèle à la 
direction moyenne de la trajectoire : elle est égale à la somme algé- 
brique des déviations élémentaires projetées, »;, survenues le long 
de la cellule de diffusion : 


Os) == DA 


chaque angle 6,(s) observé est la somme d’un grand nombre de petits 
effets indépendants et centrés, +;, donc si leur nombre compté dans 


- une cellule tend vers l'infini, la fonction de distribution des Ü;(s) tend 


vers uné loi de Gauss qui sera entièrement définie par son 6? qui vaut 


. &. En ce cas, on sait que la meilleure détermination du paramètre 


. de distribution des 6,(s) est obtenue en formant l'estimation m2 de b 


à partir des différentes valeurs des 0,(s) retenues : 


Ea fait, les collisions dans l'intervalle d’une cellule sont en nombre 


_ fini et, comparativement à une distribution de Laplace-Gauss, leur 


fonction de répartition en #-* favorise un peu les grands angles par 
rapport aux petits. Il en résulte que les diffsrents moments sur la 
variable 6{s) ne sont plus donnés par la fonction caractéristique de la 
loi de Gauss et qu’il n’est plus possible, en particulier, d'estimer la 


valeur quadratique moyenne à partir de la moyenne des valeurs abso- 


_ lues. 


Cependant, les critères du caractère gaussien de la distribution 
d’une variable aléatoire ont été appliqués par plusieurs expérimenta- 


teurs (16) et nous-même à des séries de valeurs de 0 mesurées sur dif- 


férentes traces. Dans presque tous les cas, seulement deux valeurs 
de 6 sur cent valeurs observées s’écartent significativement de la dis- 
tribution normale. 
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Une interprétation rigoureuse de cet effet a d’ailleurs été proposée 
par plusieurs auteurs (17) (18) (25). 

La petitesse de l'écart entre la distribution vraie et une distribu- 
tion gaussienne pure montre qu'une estimation paramétrique exhaus- 
tive ne sera presque pas plus informative que l'estimation du moment 
d'ordre deux, recommandée par la méthode du maximum de vrai- 
semblance appliquée à la Loi de Gauss. 

Nous allons montrer qu'à partir de la loi de probabilité élémen- 
taire des »,, il est possible de calculer rigoureusement le deuxième 
moment de la distribution des angles de diffusion multiple obser- 


_vés, 0j's), sans introduire aucune hypothèse sur cette distribution. 


Sachant que : 


formons : 
2 se NTeE L PE 
Os) — Loi + 2 Lys. 


ô(s) est une variable aléatoire centrée, on preud la moyenne des 
@2{s) sur n cellules identiques successives : 


CHATS ESS 
Ps) =, Lei +; Dvits- 


Puisque les déviations élémentaires consécutives sont évidemment 


- indépendantes, la moyenue de leur produit rectangle est nulle et il 


vient : 


Or la valeur théorique Y®° vers laquelle tend la moyenne Yi est 
donnée par l'intégrale : 
Pmax 
pol) = Pr (s, p)db 
min 
étendue aux limites de validité de la loi de probabilités des angles 
élémentaires. L intégration est immédiate et donne : 


Mr Pmax 
I PES 
Ro=; | P2X.(s, FR Re re :s- Log 182027 


P min p'°c? 


c'est le moment d'ordre deux de la loi de distribution P(8), de la 
variable Ds) dont l'estimation est obtenue en faisant lai se des 
carrés de tous les angles mesurés sur des bases de diffusion de lon- 
gueurs égales à s. 

Notons que cette expression est rigoureuse, bien que la loi de répar- 
tion des Ü(s) ne soit pas exactement gaussienne. : 


nice EEE loc mon steel ec 0e SR CS og pan ns De dt SE LOséÉatret PATRE 


Lu 


2 


vs 
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DÉFINITION DES CONSTANTES DE DIFFUSION MULTIPLE 


La valeur de b?(s) que nous venons de calculer peut se mettre sous 
la forme : 


FÉREERS 


k est une constante qui dépend du milieu traversé par la particule 
de charge unité. Si le milieu est constitué par un mélange d’atomes À; 
uniformément répartis, il faut remplacer le nombre total de chocs par 
longueur s, qui nous a servi à calculer la valeur quadratique moyenne, 
par la somme des nombres partiels des chocs avec chaque sorte 
d’atomes présents : 


nd, © + d&)= Ÿn,(®, ® + db) 


la nouvelle valeur de X est donnée par la combinaison linéaire évi- 
.dente : 
A : 


DL — DEN Ziet Logis" — r (mc?) .8r Ÿ NZ} Log 181 Z'/ 


r, étant le rayon classique de l'électron et m,c°? sa masse. 

On supposera toujours p constant le long de la trace analysée, ce 
qui est raisonnable puisque dans le cas des électrons ayant une 

‘énergie supérieure à quelques MeV, la perte d'énergie par centimètre : 
-de parcours n’est que 6,3 MeV et que les traces observées ont le plus 
-souvent une longueur inférieure à 2 mm. 

_ Si l’on considère uue particule, ayant un p X P donné, qui traverse 
in milieu de constante k, il est commode d'introduire la nouvelle 
_ constante A 
* de sorte que : 
| 621$) NS 
et le problème de la détermination du produit p x £ d'une particule 
donnée est ainsi ramené à l'estimation paramétrique de K, déduite 
- de la série des 0,(s) mesurés. 


FACTEUR DE LISSAGE 


né 


Nous avons supposé que chaque b,(s) est la mesure de l’angle entre 
deux tangentes prises en deux points distants de s, compté sur la 
trajectoire. Mais le tracé de la tangente à une courbe est une opéra- 

_ tion imprécise et, la construction terminée, c’est toujours en fait 
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d’une petite corde que l’on dispose. Il est donc important de connaître 


l'influence de cette perturbation inévitable sur Le 8*(s). 
Considérons. à cet effet, la projection sur le plan du papier, d'une 


| 


trajectoire qui lui est sensiblement parallèle et traçons deux petites . 


cordes C, et Cs intéressant chacune deux tronçons de même longueurs, 
dont les points milieux sont distants de s’ sur la projection. 


Nous admettons que les écarts entre les longueurs projetées et les 
longueurs vraies sout négligeables devant ces longueurs. Il est en 
effet toujours possible de choisir s et s’ suffisamment petits pour que 
la portion de trajectoire ainsi analysée s'éloigne aussi peu que l’on 
voudra de la ligne droite, alors la projection sur un plan parallèle à 
sa direction n’altère pas les longueurs comptées sur cet axe. 

Soit /, et & deux tangentes à la trajectoire, prises respectivement 
aux deux extrémités en regard, À et B, des deux tronçons. Appe- 
lons 0, l’angle qu'elles font entre elles. Chacune de ces tangentes fait 
avec la corde qui lui correspond l’angle s,, puis &, alors l’angle que 
font les deux cordes entre elles peut s'écrire : 


(Ci, GC, 1) Un (4, La) + (de, CE + 69 + 0. 


, ete, ne dépendent pas des accidents survenus entre A et B. Ils 
sont donc indépendants et le calcul de leur fonction de distribution 
ferait intervenir s et K mais pas s'; par ailleurs il est évident que 
e, et c dépendent l’un de l’autre de s et de K de la même façon. 

* En revanche 0, ne dépend que de ce qui est intervenu entre A et B; 
comme les « n'en dépendent pas, les trois termes du deuxième membre 
sont indépendants, ce qui permet d'écrire : 


Bd + + D 08 + D 
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_ Best la variance de diffusion multiple relative à la cellule AB, elle 
vaut. : 


É—K.AB—K(s — s) 


alors : 
D — 2 — Ks + Ks. 


‘ 


En différenciant par rapport à s’, la quantité gênante, :?, s’élimine : 


puisque <? ne dépend pas de s’. 

Ainsi la valeur quadratique moyenne des angles de diffusion mul- 
tiple, mesurés entre cordes, n’est pas égale à celle des angles mesu- 
rés entre tangentes ; elle est plus petite du fait de l'assimilation de 

la trajectoire vraie, à une trajectoire rectifiée par les cordes. 

+ Mais on voit qu'il est quand même possible d'estimer K, en étu- 
diant la variation de la variance des angles entre cordes en fonction 
de la variation correspondante de la longueur de cellule de diffusion, 
à condition toutefois d'utiliser des cordes de longueurs toujours 
égales à s. 

C’est pourquoi nous abandonnerons les tangentes pour faire sys-! 
tématiquement porter toutes nos mesures sur des petites cordes bien 
définies, limitant un arc de longueur s que nous poserons toujours 

_très voisine de celle de la corde. 

Pour calculer l’erreur commise sur K estimé de cette manière, il 


£ 
L 


-nous sera commode de connaître la valeur de «?; on trouve dans 


_Moyal (28) la valeur : 


2 —— 


Ks. 


COR 


“F 


4 On prendra toujours s' multiple entier de s : s — ms. 
- Alors ilapparaît que la diffusion multiple mesurée entre cordes iden- 
tiques distantes de m longueurs de cordes, vaut : 


O{ms)—Khs —Kyms avec Te en 


A titre indicatif, nous donnons les trois premières valeurs de K, 
qui seules nous serviront au cours des calculs qui vont suivre : 


5 8 
K;=2K K—%K K;—©K. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Juillet-Août 1954). 31 


pe 
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DEUXIÈME PARTIE à 


FUN 


MESURE DE LA DIFFUSION MULTIPLE 


Une bonne estimation de la diffusion multiple faite sur une trajec-" 
toire donnée, par exemple la trace laissée dans l’émulsion photogra- é 
phique par le passage d’une particule électrisée, exige des appareils « 


. * e La 
de mesure la plus grande précision absolue compatible avec une pré- | 


cision relative raisonnable. ; 

En effet, la statistique des angles observés sur une trace de lon-« 
gueur T sera d’autant plus riche que les mesures porteront sur des” 
angles plus petits, puisque à un petit angle correspond une petite 
cellule et que le nombre d’angles indépendants mesurés est égal au 
nombre de cellules que l’on peut porter bout à bout le long de T. Le 
est donc préférable d'opérer à erreur absolue & petite plutôt qu’à £ 
erreur relative 03/62 petite. S 

L'amélioration apportée par le choix des cordes plutôt que celui 
des tangentes provient de ce que l’on remplace une mesure d’angle À 
par une mesure de coordonnées pour laquelle le microscope estmieux 
adapté. On s’efforcera toujours de travailler avec la plus petite erreur à 
absolue sur la mesure des coordonnées, imposée par la limite du pou-« 
voir séparateur de l’ensemble microscope-observateur. k 

Dans le but d'améliorer la qualité des pointés microscopiques, 
nous avons été conduit à modifier un peu les moyens d'observation 
actuellement en usage dans les différents laboratoires (8) (11). 

Le principe de la nouvelle méthode repose sur la mesure de la dif- 
fusion de la trace projetée sur un plan vertical, perpendiculaire à" 
l’émulsion ; les accidents de pente se traduisent alors par des varia-? 
tions d'altitude de la trace dans l’émulsion. 

Ces variations en profondeur sont ensuite connues si l’on sait mesu> 
rer les variations correspondantes de la mise au point de l’appareil. | 


| 
» 


PR UNIT TNT UT, M 7 


Nous avons conçu, à cet effet, un dispositif dont la fidélité et la pré-, 


cision permettent, en une seule observation, de déterminer la cote 
d’un groupe de grains à sept centièmes de micron près par rapport à ; 
celle d’un groupe voisin de quelques microns du précédent (20). 


+ 


LE DOCUMENT PHOTOGRAPHIQUE 


L'émulsion de bromure d'argent photosensible dispersé dans la 
gélatine, appelée communément « émulsion nucléaire » constitue le 
milieu de choix pour fixer le phénomène fugitif que l’on veut ana- | 
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_Iyser. La grande densité de l’émulsion (voisine de 4) alliée à la pré- 
sence d'éléments de charge atomique élevée, tels que le brome et 
l'argent, lui confèrent les qualités requises par une observation 
confortable de la diffusion multiple. 
Une particule électrisée traversant un tel milieu rend développable 
- par les processus employés habituellement en photographie, une 
fraction appréciable du nombre des micro-cristaux de bromure 
» d'argent qu’elle a rencontrés. Après avoir développé l’image latente 
et fixé la gélatine, il devient possible de restituer la trajectoire de la 
particule dans l’émulsion, en observant la succession des grains 
“d'argent qui jalonnent ainsi son chemin initial. La reconstitution de 
. l'évènement est d'autant plus aisée que le nombre de grains obser- 
“_vables par unité de longueur de la trajectoire est plus grand et 
- d'autant plus fidèle que leur diamètre moyen est petit. Le contraste 
… jouera aussi son rôle dans la précision de la mesure des coordonnées 
* d’un grain ; il est principalement affecté par la diffusion de la lumière 
= par les grains erratiques. Leur présence est liée à l'apparition du 
… voile chimique que l’on s’efforcera de rendre minimum en tempori- 
“sant l’action du révélateur (12). C’est dans ce but que les laboratoires 
* Iford puis Kodak se sont efforcés de rendre stables des émulsions. 
. sensibles à grains fins et nombreux dans lesquelles le poids de bro- 
mure d'argent atteint environ cinq fois celui de la gélatine. Ces émul- 
sions sont livrées sous la forme de plaques photographiques consti- 
tuées par une pellicule sensible ayant une épaisseur généralement 
: inférieure à : mm. collée sur une lame porte-objet, afin d’en faciliter 
* l'observation microscopique. 
+ Les plaques que nous avons employées ont les caractéristiques 
. suivantes : 


‘a Iford: 65200 :,5,:n 2 2,9 X 
[ford G5 4oo pm. . : 5X 1 


5 cm. 
o cm 


” Après développement effectué au laboratoire (26) la trace laissée 
par le passage d’un électron relativiste apparaît comme un aligne- 
“ment de 30 à 35 grains environ par 100 y; chaque grain ayant un 
diamètre moyen de 0,3 s. Le « fond » est suffisamment clair pour 
“qu'un grain sur 20, situé sur la trajectoire, soit en fait‘un grain 
-aberrant. 

' Les détails de la préparation de ces émulsions sont tenus secrets 
“par les constructeurs ; cependant quelques laboratoires ont déjà publié 
des recettes permettant d'obtenir un résultat analogue (10). En 
“revanche, devant la nécessité pour le physicien de connaître la nature 
exacte du milieu traversé par la particule étudiée, le résultat de 
| ‘analyse chimique quantitative en a été largement répandu. A partir : 


de ces données, nous pouvons calculer la constante k, 


2 
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POUVOIR DIFFUSANT DE L'ÉMULSION N 


ré , . OP] 
Connaissant la composition de l’émulsion, on forme la quantité 
figurant sous le signe somme dans l'expression qui donne la cons-. 
tante X (p. 11), on trouve : k— 75,607. Ainsi, pour une longueur de 
la cellule, s, exprimée en centimètres, l'angle quadratique moyen, » 


exprimé en radians vaut : 
V ___ 8.695 Vs 
MT en Phe 


la quantité pfc ayant les dimensions d’une énergie est exprimée en 
MeV. Pour plus de commodité on exprime souvent s en microns, il 
faut alors diviser par un facteur 100 le deuxième membre de cette 
expression. | 
A titre d'exemple, indiquons qu’un électron ayant une énergie de 
10 MeV est soumis dans l’émulsion à des déviations dont la valeur 
quadratique moyenne vaut environ 5° par 100 y. 
Avant toute discussion statistique de la méthode de la diffusions 
multiple. Il est indispensable de connaître la précision avec laquelle 
la constante de diffusion de l'émulsion est calculée, car la méthodes 
est biaisée si cette constante est erronée. 
1° Une première cause d'incertitude sur la valeur de X a pour ori-« 
gine le nombre limité de chiffres significatifs donnant la proportions 
de chacun des constituants de l’émulsion. à 
Le brome et l'argent qui jouent un rôle prépondérant en raison des 
leur charge atomique élevée et de leur grande abondance retiendronts 
seuls notre attention. Il est alors raisonnable d'admettre que l’incer-* 
titude sur les proportions relatives introduit sur X une erreur de“ 
l’ordre de 2 0/0. L 
20 Moins importante est l'erreur provenant de l'incertitude AN sur 
le nombre des atomes présents N par centimètre cube d’émulsion au 
moment de la formation de l’image latente. 1 
En particulier, la concentration en bromure d'argent, qui dépend, 
de la densité de l’émulsion, varie avec la teneur en eau, Q, de la géla 
tine. En première approximation on trouve que l’on a, dans nos | 


conditions expérimentales : } 


an _ 19 


\ 


3° Enfin il faut remarquer que si l'énergie au repos de l’électron 
est bien connue le rayon classique de l’électron, en revanche, n’est 
connu qu’à 1 0/0 près. 4 

Comme cette grandeur intervient dans l'expression de Æ, nous 


devons tenir compte de l’imprécision sur sa mesure pour estimer le 
biais de notre méthode. 


ete 
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Ces trois causes indépendantes d’erreurs différentes ont des effets 


qui s'ajoutent, elles entachent la valeur de k d’une erreur de 5 0/0. 


Nous adopterons pour Ve la valeur : 


ES 


5 
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ai ,8 : 
Vo degrés par (MeV}-! pour 100 y. 


CONTRACTION DE L’ÉMULSION 


Après le développement, on fixe la plaque pour la rendre transpa- 
rente et inerte en éliminant le bromure d'argent qui n’a pas été déve- 
loppé. Celui-ci passe en solution dans le bain de fixage et son 
départ laisse un vide dans l’émulsion qui est ensuite peu à peu comblé 
par la gélatine environnante. L'émulsion diminue alors de volume 
et comme elle ne dispose que d’un seul degré de liberté, elle s’affaisse. 

Ainsi, après le séchage, on constate une contraction de l’émulsion 
qui a pour effet de réduire toutes les longueurs comptées sur un axe 
perpendiculaire au support de verre. le facteur de contraction, C, 
étant généralement compris entre 2 et 3. Il en résulte une diminution 
apparente de la diffusion multiple de la trajectoire projetée sur un 
plan perpendiculaire à la plaque. Chaque déviation mesurée dans ces 
conditions doit alors être multipliée par le facteur de contraction 
pour exprimer la valeur de la déviation initiale. Il en sera de même 
de la moyenne de ces valeurs et l’on devra utiliser dans ce cas une 
constante de diffusion égale à k/C. 

Pour mesurer le coefficient de contraction d'une plaque, on pose 
connue a priori l'épaisseur initiale de l’émulsion. Par exemple, on 
prendra la valeur donnée par le constructeur : nous avons vérifié, 
sur des plaques sacrifiées, que cette valeur est exacte à 2 o/o près, si 
l’on fait une moyenne des résultats des mesures faites en différents 
points de la surface de la plaque. Connaissant ainsi l'épaisseur ini- 
tiale, on déduit C dela valeur de l’épaisseur finale, obtenue sans dif- 
ficultés à l'aide d’un microscope d'observation, avec une précision de 


1 0/0. £ 
Cette dernière opération est faite un peu avant de procéder aux 


> mesures de diffusion, ceci dans le but de ne pas avoir à tenir compte 


des variations du degré hygrométrique ambiant. 


LES DÉFORMATIONS DE LA GÉLATINE 


* Au cours de son séjour dans les différents bains photographiques, 
l’émulsion passe successivement par plusieurs états gonflés puis 
contractés suivant les valeurs du pH et de la concentration ionique 
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des milieux qui l'entourent ; et, si soigneuses que soient les manipu- ; 
lations, la plaque une fois séchée accuse toujours un certain « taux 
de déformation » (4). ñ 

Ces déformations se traduisent le plus souvent par des glissements 
et des rotations de feuillets de gélatine les uns par rapport aux 
autres, dans le plan de la plaque. 

Il est facile de constater ce fait en comparant les déformat:ons® 
apparentes des trajectoires longues à celles des trajectoires courtes ; M 
les premières sont presque rectilignes, tandis que les secondes, for- 
tement inclinées, sont très courbées. : 

Lorsque Le développement a été bien conduit, le fluage résiduel dem 
la gélatine a principalement pour origine les tensions internes qui 
subsistent dans l’émulsion depuis son coulage. La gélatine profite 4 
alors de l’effet ramollissant de la première immersion pour prendre 
une figure d'équilibre, mais comme à ce moment l’image latente am 
déjà été enregistrée, elle est entraînée par les déplacements de géla- 
tine et déformée. e | 

Ces glissements dans le plan de l’émulsion peuvent atteindre unew 
amplitude très grande car ils intéressent de larges plages limitéesw 
par le contour de la plaque. Ainsi, en examinant certaines plaques” 
parmi les plus défectueuses, nous avons constaté, par exemple, la” 
présence de glissements de plus de 100 y accompagnés de rotationsé 
voisines de go°. En revanche, de tels déplacements n’ont Jamais” 
été observés dans un plan perpendiculaire à celui de l’'émulsion.« 
Il est d’ailleurs intuitif de penser qu’à l’intérieur de cette pelli-. 
cule, le réarrangement de la gélatine ne saurait affecter aussi grave=* 
ment les distances relatives de deux événements par rapport à sa sur-w 
face. En particulier, on peut affirmer, comme évident, que l'on. 
n'observera jamais de déplacements, dans le sens de l'épaisseur, w 
supérieurs à l'épaisseur de l’émulsion elle-même. «4 


EXAMEN DE LA TRAJECTOIRE 


PTCAS 


Nous avons vu qu'il est possible de relier la déviation quadratique 
moyenne mesurée entre tangentes à la quantité équivalente mesurées 
entre cordes. Nous sommes donc ramené au problème de la mesure” 
des pentes des petites cordes successives qui joignent des points. 
régulièrement espacés appartenant à la trajectoire. e. 

C'est dans ce but que nous nous sommes efforcé de rechercher" 
quelles sont les conditions les plus favorables à la mesure nt 
des coordonnées d’un grain ou d’un paquet de grains de la trace, vus. 
au microscope. ‘4 

Il est un procédé qui jouit actuellement d’une grande faveur. 
auprès des expérimentateurs (5) (29) (31)et qui consiste à mesurer, 
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’ 


. à l’aide d’un micromètre oculaire, les déplacements « latéraux » de 
la trajectoire par rapport à un axe fixe, choisi le plus souvent paral- 
“lèle à la direction moyenne de la trace, soit notre axe XX’. Nous 

-appellerons déplacements latéraux, par exemple, les déplacements de 
Ja trace que l’on observe dans le champ du microscope lorsqu'on 
“imprime à la plaque un mouvement de translation parallèle à XX’. 
MComme la trace est le plus souvent faiblement inclinée dans l’émul- 
“sion, on confond l’axe XX’ avec sa projection sur le plan de l’émul- 
“sion, de sorte que le mouvement de translation demandé est celui du 
chariot mobile de la platine du microscope. L’approximation ainsi 
“faite introduit une erreur systématique sur la mesure des pentes mais 
un affecte sensiblement pas les variations de pentes qui sont propor- 
. tionnelles aux 6; cherchés. 

… Ces déplacements latéraux définissent la diffusion multiple appa- 
“rente de la projection de la trajectoire sur un plan parallèle à celui 
“de l’émulsion. En vertu des propriétés projectives que nous avons 
“établies, la mesure de ces déplacements permet la détermination 
de K. 

… Il nous a paru intéressant de pouvoir compléter, le cas échéant, 

“une série de mesures des déplacements latéraux par une série équiva- 
lente de mesures des déplacements verticaux, ceux-ci étant indépen- 
“dants des premiers nous pouvons composer les deux valeurs quadra- 
“tiques moyennes obtenues pour avoir une meilleure estimation du 
“ paramètre cherché. Leurs valeurs sont liées aux variations d'altitude 
de la trace dans l’épaisseur de l’émulsion. 

Si nous appelons £; les cotes des points de la trace d’abscisses res- 
 pectives, x, comptées sur l’axe XX”, la détermination d’un angle de 
» diffusion multiple exige, dans le cas général, la mesure de quatre 
“valeurs de :; en quatre points d’abscisses x; différentes. Sa grandeur 
Rést donnée par la combinaison linéaire évidente, à l’approximation 
‘es petits angles près : 


£i — £3 £a —— £A 
/ QE 


1 TL — La La— 


3 Comme on choisit les æ; multiples de la cellule d'angle, s, 6; prend 
la forme : 
Di 2 (24 — 23 — 22 + 51). 


CHOIX DU PLAN DE PROJECTION 


Outre l'avantage de l’enrichissement statistique apporté par la 
mesure de la diffusion multiple projetée sur un plan vertical, cette 
manière de procéder nous a semblé préférable à la mesure des 


déplacements latéraux, tant par la qualité des mesures des pentes” 
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individuelles que par la rapidité de ces mesures, et les arguments 
Rte OR à 

que nous allons maintenant exposer tendent à justifier l'emploi exclu=. 

sif que nous avons fait de la méthode dite « verticale ». 


1) La mesure d’un déplacement latéral, Y; exige, entre autres, 
choses, pour être précise, une bonne mise au point du microscope 
sur le tronçon étudié ; il est donc plus rapide de se limiter à la mesuré 
des z plutôt qu’à celle des y, surtout si l’on dispose d’une lecture 
commode de la position de mise au point. 


2) Le repérage de la mise au point est défini par les positions relass 
tives de l'objectif et de l'émulsion. Une grande variété de techniques 
différentes peuvent être mises à contribution pour estimer avec la 
sensibilité que l’on désire le déplacement des organes mobiles par 
rapport au statif du microscope. Parmi celles-ci nous en avons choisi, 
une qui fait intervenir les variations du coefficient d'influence électro= 
statique de deux conducteurs portés par les parties fixes et mobiles 
respectivement. Ainsi est annulé le (temps mort » qui est si préjudis 
ciable à la qualité des indications données par les micromètres à 
tambour. Il en résulte que l’on peut affiner la mise au point par 
simple tâtonnement. . 


3) En procédant de cette façon, la mesure de la cote, z d'un paquet 
de grains situé dans le champ du microscope ne nécessite l’emploi 
d’aucun dispositif de mesure adjoint à l’oculaire. Cette circonstance 
est favorable à une bonne exploitation des qualités optiques du 
microscope, particulièrement dans le cas de la vision binoculaire pour 
lequel l’usage d’une échelle micrométrique augmente l’aberration de 

 sphéricité, apporte un défaut de parallaxe et rend les deux images 
non superposables. En outre, il est bon qu’au cours d’une mesure dé 
longueur faite au dixième de micron près, l'opérateur n'ait dé 
contact avec l'appareil qu’en des points de grande rigidité, tels quela 
vis de focalisation qui, par surcroît, commande le mouvement le plus 
mécaniquement précis du microscope. 


4) L'étalonnage de l'appareil de contrôle de la mise au point est 
une opération qui peut se faire simplement et d’une manière absolue 
en utilisant les interférences lumineuses. On les observe, par exemple, 
en substituant à l'objectif un micro-interféromètre à onde simple 
accouplé à un petit écran monochromatique à ondes multiples. 


5) Le même dispositif permettrait de mettre en évidence les dépla® 
cements verticaux accidentels de la platine qui seuls affectent la 
mesure des £. Sans pousser si loin la précision de ce contrôle, nous 
nous sommes contenté de faire défiler sous l’abjectif la face optiqué: 
ment plane d’une lame de verre taillée posée sur la platine. Le plan 
défini par cette surface est matérialisé par un léger dépôt de grains 
d'argent colloïdal obtenu par évaporation de « collargol » pharma 
ceutique. Les variations de mise au point qui apparaissent au cours 
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de l'exploration de cette surface signalent les irrégularités du mou- 
vement de la platine. 

Grâce à ce contrôle rapide de la platine, il est possible de sélec- 

tionner parmi plusieurs platines interchangeables les meilleures du 

point de vue de la mesure des s, et, sur la platine que nous avons 

» retenue, on a délimité l'intervalle de course du chariot donnant la 
meilleure translation. 

Ainsi, le problème difficile du contrôle direct de l'influence des 

… irrégularités de la translation sur la mesure des y est simplifié si l’on 
. se limite à celle des . 

6) Après avoir contrôlé et sélectionné la platine, les défauts de 
translation qui subsistent peuvent être presque complètement éli- 
minés en interdisant tout petit mouvement vertical accidentel de la 
plaque pendant la translation dans son plan. A cet effet, on impose à 
… la plaque de rester constamment en contact avec le petit élément de 
plan de référence défini par la face supérieure de la lentille frontale 
du condenseur ; on utilise pour cela un condenseur à immersion 
+ d'huile et on dérègle légèrement sa position à l’aide d’une cale, pour 

qu'il affleure de quelques microns au-dessus de la surface de la pla- 
dine. Dans ces conditions, la plaque est constamment portée par le 
condenseur qui est fixe et sur lequel elle glisse à frottement gras; 
elle est entraînée par le chariot mobile qui la retient sur lui grâce à 
la tension superficielle d’une goutte supplémentaire d'huile du conden- 
- seur, glissée entre la plaque et le chariot. 

7) Lorsqu'on veut déterminer la position d’un objet situé dans le 
plan-objet du microscope, la précision du pointé est proportionnelle 
à l’ouverture numérique de la combinaison optique utilisée tandis 
qu’elle est proportionnelle au carré de cette ouverture lorsqu'il 
s’agit de déterminer l'altitude de l’objet vu dans le même micro- 
scope (2). Les pointés en profondeur seront donc meilleurs que les 
pointés latéraux si l’on utilise pour l'observation un objectif ayant 
une ouverture numérique supérieure à un. Dans cet ordre d'idées, 
= nous avons examiné toutes les combinaisons mises à notre disposi- 
| tion par la maison Leitz. L'objectif semi-apochromatique, avec lentille 
… de fluorine, d'ouverture 1,30 et de grossissement 70 (Fluri), associé 
» à la paire d’oculaires compensés de puissance 8 (Périplan 8X) nous a 
> paru constituer la meilleure combinaison : la marge de travail est de 
300 y ; le diamètre pupillaire est de l’ordre de 0,5 mm. 
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LE MICROSCOPE 


1) La première qualité exigée de l’appareil d'observation est la 
stabilité du statif qui assure la fidélité et la reproductibilité des 
mouvements. Nous avons successivement essayé diflérents modèles 
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de microscopes appartenant aux marques suivantes 2 BBT, Cooke, 
Koritzka, Leitz, Meopta, Reichert, Spencer, Stiassnie, Zeiss. 

Nous avons retenu le modèle « Ortholux » construit par la firme 
Leitz, particulièrement commode à cause du statif inversé qui permet » 
une manipulation aisée de la plaque sous objectif, au moment de 
l'orientation de la trace à étudier. Le chariot mobile, monté sur 
rouleaux, assure la meilleure translation horizontale qu’il nous aité 
été donné d'observer, sans être sujet aux avaries habituelles des 
chariots montés sur billes ou sur glissières, occasionnées par l'usure“ 
et l’encrassement. | 

Dans ce modèle, l'ensemble objectif-corps binoculaire est fixe et … 
solidaire du bâti, tandis que l’ensemble platine-condenseur est mobile; . 
cette présentation favorise l’adjonction de dispositifs de mesures des w 
petits mouvements de mise au point. Cependant, comme toujours la k 
totalité de l'ouverture numérique du condenseur n’est utilisée em 
entier que pour une seule position de la mise au point. Nous avons 
pu vérifier que cet effet ne modifie pas sensiblement la latitude de“ 
mise au point sur des objets éloignés de quelques centaines de microns 
de la position privilégiée. 

Enfin le centrage automatique des diaphragmes de champs et” 
d'ouverture interdit les « glissements » de l’image pendant las 
recherche de la mise au point, qui fausseraient les mesures des dépla-# 
cements latéraux et rendraient moins précises celles des déplacements 
verticaux de la trajectoire. ‘ 

2) La détermination précise de l'emplacement d’un objet vu dans 
le champ du microscope nécessite l'usage d’une bonne combinaison 
optique présentant le minimum de distorsion et de courbure def 
champ, tout en donnant une image suffisamment « piquée » de FA 
l'objet. La question du grandissement n’est que de peu d'importance 
tant que la latitude d’accommodation visuelle reste petite. Nous avons" 


” 


_ le plus souvent opéré avec des facteurs de grandissement de l’ordre" 


de 500, imposés par les combinaisons que nous avions choisies. 

Les distorsions dites en « tonneau » ou en « hyperboles » faussent” 
les mesures des y tandis que les défauts de planétisme affectent la Ë 
mesure des £. Nous avons réduit l'influence de ces aberrations sur la" 
mesure des coordonnées en nous imposantde n’utiliser qu’une région. 
restreinte du champ oculaire, par exemple la zone avoisinant l’axe 
optique. Cette restriction est peu incommodante dans le cas où l’on" 
mesure les déplacements verticaux car il est alors permis, au cours à 
d'une série de mesures d’angles, de faire glisser la plaque dans le 
plan de platine afin de ramener la trace au voisinage du centre du” 


champ, sans pour cela modifier les valeurs des pentes de la trace pro-. 


jetée sur un plan vertical. 
Le contraste et la finesse de l’image sont assurés en partie par 


l'achromatisme du système optique. Nous avons préféré nous libérer 
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1h ; 
de cette exigence en opérant toujours avec de la lumière presque 
monochromatique. Un filtre interférentiel, interposé entre la source 
d'éclairage et le condenseur, en un point où les rayons lumineux sont 
» parallèles, nous a donné entière satisfaction. La bande passante, 


L 


large de 200 angstrôms, assure un monochromatisme suffisant pour 
“supprimer tout halo chromatique autour des grains. Elle est située 
dans la région verte sensible de l'œil, elle-est assez large pour ne pas 
“introduire de phénomènes d’interférences parasites entre les diffé- 
rentes surfaces optiques du microscope. 

7 , 147 , : . " ,. Pl 
… Iln’a pas été nécessaire de modifier la source de lumière, l'intensité 
transmise par le filtre permettant une bonne observation des grains 
- dans la plaque. 


MESURE ET ÉTALONNAGE DE LA MISE AU POINT 


1) L'un des principaux avantages techniques de la méthode dite ver- 
ticale est la possibilité de mesurer, sans introduire d'erreurs appré- 
-ciables, la quantité dont il a fallu déplacer la plaque pour amener 
“successivement dans le plan-objet du microscope deux tronçons sépa- 
“rés appartenant à la trace. a 

… ]1 semblait, en effet, tout indiqué de chercher la solution à ce pro- 


L''Éà” CRT RE 


blème parmi les méthodes de mesure des longueurs employées en 


“métrologie, qui atteignent couramment des précisions très supérieures 
à celles d’un pointé microscopique qui est limité par la valeur finie 
“du pouvoir séparateur de l’objectif. 

R.. C'est dans ce but que nous avons adjoint au microscope un conden- 
sateur électrique de formes géométriques simples, ayant une capacité 
variable, fonction de la position de l'objectif par rapport au plan de 
Vémulsion. Afin d'éviter toute transmission mécanique des mouve- 
ments verticaux de la platine au condensateur, une portion de la pla- 
ine elle-même joue le rôle de l’armature mobile du condensateur, 
tandis que l’armature fixe, électriquement isolée du microscope, est 
solidaire du statif. Le condensateur variable ainsi constitué est pro- 
tégé contre les influences apportées par l’opérateur, par un carter 
“conducteur, relié à la masse, qui fait fonction d'écran électrostatique. 
Pour mesurer les variations de la capacité, consécutives aux varia- 
tions de la mise au point, nous avons associé au condensateur une 
bobine fixe, de telle manière que l’ensemble constitue un circuit oscil- 


sont entretenues dans le circuit grâce à une lampe triode qui lui est 
accouplée. Les écarts de fréquence du circuit par rapport à une fré- 
“quence de référence fixe, donnée par un quartz piézo-électrique, sont 


mis en évidence par la méthode des battements. La fréquence des 


lant ayant une fréquence voisine de 100 mégacycles. Les oscillations 


“battements est mesurée par un fréquencemètre à lecture directe spé- 
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cialement construit pour cet usage, dont les indications sont lues sur. 
un galvanomètre. 


2) L’étalonnage de la courbe de réponse du galvanomètre est 
obtenu en faisant apparaître dans le champ du microscope des franges. 
d'interférences entre deux rayons lumineux dont les différences de 
marches sont proportionnelles aux distances relatives de la platine 
mobile à l’objectif fixe. 


Pour voir les franges, on pose sur la platine une lentille plan- 
convexe dont le rayon de courbure est égal à 20 cm., la face plane 
servant d'assise. À l’aide d’un 
| objectif de grossissement, 
moyen (X 20) et de faible 
ouverture on examine le point: 
<———— Dbjectifx 20 haut de la face convexe_de la 
os lentille. Entre cette face et 
N \ l'objectif d'observation, on in= 
NE troduit un deuxième objectif, 
Ne Raccord à optique simple et de faible 
convergence (grossissement : 
X 3,5) dont la face frontale 
lane est-en regard de la face 
bombée de la lentille. Pour 
rendre la manipulation plus 
a Ecran aisée, on a fixé rigidement lé! 
NP deuxième objectif au premier, 
les axes optiques étant con* 
Figr be: fondus (fig. 4). 

Lorsque la face plane de 
l'objectif est au contact de la 
calotte de la lentille, on est en présence d’un dispositif propré 
à donner les anneaux de Newton. Ceux-ci localisés à la surface de 
l'objectif intermédiaire, sont vus à travers lui par l'objectif principal 
qui en donneune image nette dans le plan oculaire. É. 

L’interféromètre ainsi constitué est éclairé par transparence à l'aide 
de la source normalement adjointe au microscope. Pour accroître le 
nombre d’anneaux observés, la lumière est doublement filtrée par 
deux étalons interférentiels, sélectionnés pour que leurs bandes pas 
santes se recoupent; la longueur d'onde de la lumière restante a été 
déterminée au spectroscope par comparaison avec quatre raies 


de l’arc au mercure : le centre de gravité de la bande est situé à 
5 203 E 10 angstrôms. | 


NE DRE 


VE | 


| 


Par ailleurs on s’est efforcé de rendre le contraste maximum en 
déposant par projection thermique sur les deux surfaces de l’interfé- 
romètre, une couche semi-transparente d'aluminium aluminé. 


METHODE NOUVELLE DE MESURE DE LA DIFFUSION MULTIPLE 465 


Dans ces conditions, 20 franges consécutives peuvent être aisément 
dénombrées lorsqu'on écarte progressivement la platine de l'objectif 
de 6 y environ en agissant sur la vis de mise à point du microscope. 
Chaque fois que le système d'anneaux est à centre brillant, on note la 
valeur lue sur le galvanomètre. Les résultats permettent de cons- 
truire point par point la courbe d’étalonnage. 


CONDUITE D’UNE MESURE 


La trace que l’on veut analyser ayant été repérée au cours du 
. dépouillement de la plaque, on la désigne par un point d’encre 
… déposé sur une pellicule transparente de matière plastique qui 
recouvre l'émulsion. Cette pellicule d’une épaisseur égale à une 
… dizaine de microns est suffisamment imperméable pour jouer le rôle 
d'écran protecteur de la gélatine contre l'humidité apportée par l'encre. 
… Pour l'obtenir, on soumet la plaque à une pulvérisation de « Plastic- 
> Coat » après que le dépouillement général en ait été fait et lorsque 
l’on décide d'entreprendre les mesures. . 
Lorsque celles-ci sont terminées, on ôte la pellicule en immergeant 
… la plaque dans le benzène ; les points d’encre sont alors effacés et la 
» plaque est de nouveau disponible pour une nouvelle recherche. 
Pour effectuer une mesure de la diffusion multiple, la trace est 
amenée sous l'objectif du microscope de mesure et orientée de telle 
manière qu’en agissant sur la molette qui commande la translation 
de la platine, on puisse la faire défiler tout entière dans le champ 
“oculaire. Sa direction moyenne est alors sensiblement parallèle à la 
translation de la platine. Notons que ce parallélisme n’a pas besoin 
d’être rigoureux puisqu'un défaut d'orientation de la trace ne modi- 
fiera pas les cotes respectives des grains dont elle est formée. 
On fixe ensuite l'orientation de la plaque en la maintenant collée 
» sur la platine par une goutte d’huile de cèdre. 
On procède alors à l’examen attentif de la trace en la faisant avan- 
À cer pas à pas de la longueur constante s, après chaque pointé. On 
-s’aide pour cela de repères logés dans l’oculaire qui permettent de 
- définir s à un micron près. 
* Le choix de s résulte d’un compromis entre une certaine valeur 
optima que nous définirons tout à l’heure et celle qui donne des lec- 
‘tures de profondeur dans une bonne région de travail du galvano- 
* mètre. Le plus souvent, nous avons adopté des valeurs voisines de 
5o y qui correspondaient à des fractions simples du diamètre du 
champ. 
Après chaque pointé, on rejette le spot du galvanomètre dans une 
région de l'échelle voisine de zéro en agissant sur le tambour de mise. 
-au point; la trace est alors devenue floue et on la remet approximati- 
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4 
vement au point en agissant sur la crémaillère de la platine, ce qui. 
ne modifie pas la valeur indiquée par le galvanomètre. On parfait la. 
mise au point à l’aide du mouvement fin, et lorsque l’opération est : 
jugée terminée, on note la nouvelle valeur lue sur le galvanomètre 
qui joue le rôle de zéro arbitraire relatif à la mesure de cote qui van 
suivre, ; 

La platine est ensuite avancée d’une longueur de cellule, ce qui 
fait apparaître au centre du champ un nouveau paquet de grains 
situé à s microns du précédent. : 

La dernière position de la mise au point que nous avions choisiew 
n’est évidemment plus valable pour ce nouveau tronçon; on las 
retouche de manière à obtenir une image nette des grains, et la nou-« 
velle valeur lue sur le galvanomètre est notée. Par différence avec law 
précédente, on déduit, au facteur s près, la pente de la petite corde# 
de longueurs. { 

On répète l'opération autant de fois qu'il est nécessaire pour avoir 
le nombre d’angles indépendants désirés ou bien autant de fois que 
a longueur totale de la trace observable le permet. 


ESTIMATION DE L’ANGLE QUADRATIQUE MOYEN 


NS SE 


Une fois que l’examen dela trace est achevé et les valeurs des cotes 
enregistrées, on procède au calcul des pentes de toutes les petites“ 


2 


cordes distantes les unes des autres de s microns et interceptant cha- î 
cune un arc de longueur s de la trajectoire. On utilise pour cela la 
courbe de calibrage du galvanomètre sur laquelle on lit directement 
les valeurs des différences, en microns, de deux cotes consécutives, 
grâce à un ensemble convenablement choisi de règles graduées cou-" 
lissantes. | 
On dispose ainsi de n valeurs des pentes de petites cordes consé-. 
cutives, soit : $ 
à 


À à 


4 


Lis Los vs Ai, «.., Une 


Un angle de diffusion multiple est donné par la différence de seu 
de ces pentes. Par exemple, la déviation après un parcours de lon 
gueur ms dans l’émulsion est : : 


En formant toutes les combinaisons deux à deux avec tous les & 


- 4 . . - _— 2 
disponibles, on obtiendrait en angles différents de diffusion mul- 


tiple, fonctionnellement indépendants mais statistiquement liés. i 
En fait, les différentes valeurs des 8, ainsi obtenues sont affectées 


, e Ë r CEA « 
d’une erreur qui dépend de la précision sur la mesure des pentes. 


L 


b(ms)= am — a. 


Den 
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ca c , , « " 
Appelons «; la valeur vraie de la 2% pente et a; l'écart expérimental, 
alors : Es TA 
ESA 
Lj— A; + «à; | 
et / 
Lim) = Litm) + Œitm) 
- la même distinction s'applique à la quantité calculée O;(ms) : 


Le (ms) — Litm — @; À Lim — Li — O(ms) de 6; (ms). 
… Formons la valeur quadratique moyenne de cette expression, on 
trouve : 
| APE: 7 y SI, a 
ons) — Vins) + 00 avec 0 — 4245}, 


- Ainsi la variance de diffusion multiple mesurée sur la base ms est 
égale à la somme de la variance de diffusion multiple pure et de la 
» variance d'erreur. 
… Cette dernière est indépendante de la base choisie et comme nous 
“avons vu précédemment que : 
; E{(6®%ms)] — Kms— = | à 
à 


“(:° étant fonction de K et de s mais pas de m) alors on peut écrire : Te 


B(ms) = Kms + D — 2 — Am + B. 


2 
: 


Ainsi pour une trace donnée, la variance de diffusion observée croît ir 
linéairement avec m. Les valeurs de (ms) correspondant à différentes 
valeurs de m s’obtiennent à partir du tableau des «; en formant les 

- combinaisons | | 

1 p2 L É 2 AN 

- FREE) =, Din) PE 

x — nr nl 

4 (ESA) Fas)=; DCR C7) Lg etc... 

DAC: Fe r - ñ Ê 1 
Ces valeurs, au nombre de 5, sont portées sur un graphique défini . 

: par (ms) en ordonnée et m en abscisse ; la pente de la droite la mieux FA 

adaptée aux points figuratifs donne une estimation non biaisée dela 

Gite cherchée K. à LE 

= Cette méthode, bien que rigoureuse, ne permet pas un calcul #1 

simple de l’erreur commise sur K. Comme pour toute mesure en Le 

physique corpusculaire, il est nétessaire d’allier la finesse de la Fan 

méthode à la rapidité des calculs ; nous avons adopté un compromis #5 00 

entre la méthode brutale des moindres carrés non pondérée, insuffi- 4.20 

‘sante en regard de nos besoins, et une méthode idéale exhaustive qui ANUS 
nous aurait conduit, après un développement analytique exorbitant, Cr 

à un mode opératoire trop compliqué. A 

Un raffinement substantiel est apporté par la discussion statistique 

détaillée du problème réduit au cas de trois estimations de la 


variable 6%ms). 


ruà 
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LE BRUIT DE FOND 


L'ordonnée à l’origine de la droite tracée sur le diagramme donne 
la valeur de la dis oi mesurée sur une base nulle, sa valeur dépend 


de la quantité 6 qui s’apparente à un « bruit de fond » : 


y(o) = 20 —— 4 0A(s), 


elle permet une mesure de l'erreur quadratique moyenne 2. affectant 
chaque mesure de cotes individuelles, cette erreur comprend princi- 
palement : 

l’imprécision des pointés due à la latitude d’accommodation, 

les irrégularités du mouvement de la platine, 

la dispersion des grains autour de la trajectoire vraie, 

l'introduction des grains aberrants dans la statistique, 

la fluctuation expérimentale sur la longueur de la cellule, 

les déformations dues au glissement de la gélatine, 

les variations locales du coefficient de contraction. 


L'erreur moyenne si mesurée sur différentes traces s’est montrée 
essentiellement variable d’une plaque à l’autre ou d’une trace à l’autre 
suivant qu’elle est plus ou moins plongeante. : 

Pour mettre en évidence eette ASE de la valeur moyenne du. 


bruit de fond, nous avons mesuré 25 par la méthode de la droite la 
mieux adaptée, sur 35 cas de trajectoires enregistrées dans dix plaques | 
différentes ; la stastistique porte sur 5 000 angles environ. 

La moyenne vaut— 0,15 y 

et la dispersion — 0,05 , 
soit 0,3 fois La valeur moyenne environ. Ce résultat montre clairement. 
qu'il est impossible d'élaborer une méthode de mesure de la diffusion! 
multiple dans laquelle on supposerait constantela valeur quadratique 
moyenne du bruit de fond. Û 

Il est intéressant de comparer la moyenne ainsi mesurée à l’erreur” 
commise sur la cote d’un paquet de grains bien déterminé. Dans ce 
cas l'erreur provient uniquement de l’imprécision sur la mise au 
point. La cote d’un groupe de quatre grains a été mesurée 36 fois de 
suite; la distribution des valeurs observées est sensiblement gaus- 
sienne avec un écart type égal à : 


VE = 0,07  (°) 


on voit que l’imprécision des pointés joue un rôle prépondérant dans 
la valeur du bruit de fond. 


“ 


(1) Ce résultat est en accord avec la valeur trouvée par Vigneron (35). 


STE 
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TROISIÈME PARTIE 
DISCUSSION STATISTIQUE D'UN RÉSULTAT DE MESURES 


Les mesures des cotes ayant été faites ét les différences premières 
calculées, nous avons vu comment, à partir du tableau des %;, On 
obtient plusieurs estimations de la diffusion multiple, relatives à 
différentes grandeurs de la cellule de diffusion. Nous nous proposons 
maintenant de rechercher la composition de ces diverses estimations 
qui est la plus statistiquement favorable à la détermination de K. 

Une telle discussion a pour point de départ l'étude des variances 
de ces estimations et des corrélations qui les relient, quantités que 


… l'on sait calculer en utilisant les propriétés générales des espérances 


+. 
s 


mathématiques. À partir de ces données, nous définissons la combi- 
naison linéaire de trois de ces estimations qui donne la variance 
minima sur la constante cherchée K. On est ainsi conduit à choisir 
une pondération des estimations qui varie lentement avec la quantité À, 


: employée couramment en statistique, appelée « rapport signal/bruit 


2 


» de fond ». Nous proposons un moyen rapide pour estimer la valeur 
- de À relative à chaque série de mesures. 


L'erreur statistique finale sur la quantité cherchée, pBc, est calcu- 


… lée et l’on discute les conditions expérimentales, en particulier le choix 


but RE 


TAC 


Ÿ 


… de la cellule s, qui rendent cette erreur minima. 


LIAISONS APPORTÉES PAR LES CHEVAUCHEMENTS 


Il est coutume de dire que deux angles de diffusion multiples se 


 chevauchent, lorsque, pour les mesurer, on a utilisé deux cellules de 
- diffusion qui recouvrent une portion commune de latrajectoire (fig. 5). 
‘1 
4 
| 
4 
d 
£ 
x, 
; 
À 
É 
4 
AGIR ER SLR NE POESIE SNET RER OURS RE RES RER 
4 4 1 X2° X3 X4 
É Fig. 5. 
E 
A LA e Be 
= C'est par exemple le cas de deux angles consécutifs de la série 


. TT A9 , . 
“O(25) — djsa— à; Qui nous a servi à calculer 0?(2s). C’est aussi le cas 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Juillet-Août 1954). 32 
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de deux angles appartenant respectivement aux deux séries donnant 
B2(3s) et 02(s), à condition de les choisir avec les indices z et 31. à 
D'une manière générale, tout angle défini par : 


f | OMS) = ir — ; 
chevauche avec : 
0(ps)= ajrp — à 


SI : 


J—i<m. 


L'étude des variances et des corrélations entre les trois quantités 
estimées 62(s), (25), 0%(3s), obtenues à partir de la même série 
des a; expérimentaux, implique la connaissance de la liaison élémen- 
taire entre deux angles qui se chevauchent. 

: Noustraiterons le cas idéal pour lequel les «; représententles valeurs . 
exactes des pentes des tangentes à la trajectoire, prises aux points æ;. 

Désignons par 0, — ay; — à, l’angle que font deux tangentes à la 
trajectoire aux points d’abscisse x, et æ;, de même 0, — a; — a, celui 
de deux tangentes en æ, et x. 

Soit ms et ps les longueurs des bases de diffusion de ces deux 
angles, et rs la longueur de la partie commune, si elles se chevau- 
chent, alors : 


T3 — Li — MS Ly, — La — DS Lada — TS: 


‘Dans le cas où les deux bases n’empiètent pas l’une sur l’autre, les 
deux angles 0, et 0; sont évidemment indépendants puisque aucune 
déviation élémentaire ne peut apporter une contribution commune 
aux deux angles de diffusion multiple mesurés. 

Au contraire si les deux angles se chevauchent, tout accident “ 
survenu dans le tronçon commun modifie de la même façon ces deux 
angles. On conçoit bien que ces angles soient alors liés. * 

Comme au cours des calculs qui vont suivre nous raisonnerons 
toujours sur les variances, nous aurons besoin de connaître la liaison 
entre les carrés de ces deux angles ; c’est pourquoi nous avons calculé. 
l'espérance mathématique du produitdeces deux quantités, on trouve :" 


E[6(ms) x 87 (ps)]— K?s? (2r? + mp) 

de même : À 

E[9i(ms) x 9(ps)] = Krs. 

Si au lieu de raisonner sur les tangentes à la trace aux points x; on 

opère sur des petites cordes, il apparaît deux effets qui se contrarient + 

1) Les produits partiels que nous avons considérés sont alors cons- 

titués chacun par deux termes qui ne sont plus tout à fait indépendants, 

et la liaison aura pour effet d'augmenter un peu l'espérance mathé= 
matique du produit ; 


RETI k 
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* 2) La constante K qui nous a servi à calculer cette espérance est 
relative aux angles que font les tangentes entre elles. Nous avons vu 
qu’elle est un peu trop forte dans le cas des cordes. Pour cette raison, 
l'espérance du produit des angles entre cordes est un peu plus petite 
que celle que nous venons de calculer. 
Nous admettrons que l'effet résultant est négligeable et comme 
cette espérance n’interviendra que dans le calcul des poids, cette 
bapproximation n’introduira pas de biais sur l'estimation finale de K. 


FLUCTUATION DE LA VARIANCE DE DIFFUSION PURE 


Considérons une estimation 0"%{ms) de la variance de diffusion pure 
- mesurée idéalement, sans erreurs, sur des bases de diffusions égales 
à ms. 

En raison du nombre fini de valeurs «; qui ont seivi à établir cette 
-moyenne, celle-ci est sujette à des fluctuations statistiques, indépen- 
damment de toute erreur de mesure. Nous avons calculé la variance 
sur cette estimation. 

D En apphquant le théorème de Kœænig, on trouve : 


, 


à — 2K?25° 

à] 127 p/2 , 

Z. SAS] =— 

É LR 12K?5s? 

£ CV A2s)| — = 

a 

4 38K?s° 

£ s?[0"2(3s)] == m 

valeurs obtenues en supposant n assez grand pour que l'on puisse 
“considérer n — 1 et n — 2 peu différents de n. 


- Si les angles sont mesurés entre petites cordes, la marche du calcul 
est inchangée et il suffit de remplacer dans les trois expressions 


“de 5°?, la valeur de la constante K relative aux tangentes par ses 


Yaleurs-relatives aux cordes (p. 13) soit : : 
re DNS SKA? 

# f AD De 0 1008 

7 19 25 12K?s°? 
Ga — 36 Hit 

4 12 64 38K°252 

Sa ei n # 

; VARIANCE SUR UNE MESURE ENTACHÉE D ERREUR 


On simplifiera l’écriture en supprimant l'indice ms relatif aux 6; et 
aux 0; et, comme toujours, les variables « primes » sont réservées aux 
uantités vraies et les variables « secondes » désignent les erreurs 
affectant les premières. 
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Il apparaît que la grandeur observée résulte de la somme de trois 
quantités qui sont : 

10 la diffusion multiple pure; 

2° l'erreur moyenne; 

39° deux fois la moyenne du produit diffusion-erreur. 

On peut montrer que ces trois termes sont indépendants, alors la 
variance totale est égale à la somme des variances des constituants. 
Compte tenu de ce que nous travaillons entre cordes, il vrent : 


9 . PS A2 
= 2 [his + EG ++ Kks.d] 
a — . LÉ K?s? + | CE Je Ks r 

6 DURE 6 FE 
a 2 [RE Ke + À (0) + Ks.0 


CORRÉLATIONS ENTRE LES DIVERSES ESTIMATIONS 


Examinons tout d’abord le cas d’angles mesurés entre tangentes et 
sans erreur. On veut connaître la liaison entre les trois estimations 
19 19 ' à È * , 
de 6, 6, 0, obtenues à partir du même tableau des «;. 
Pour cela introduisons les trois coefficients de corrélation corres- 
. r ! ’ 2 ee . . 
pondants, soit pi2, 0x, 03; par définition ils ont pour expression : 


, _ EL(8, —Ks(594 —2Ks)] 


Pya = se "79 
s'[8] x s'T8p5)] 


et deux autres formules analogues pour p°, et p.,. 
Il est inutile de calculer les 9”, car au cours des développements qui 
vont suivre, on se servira toujours des covariances qui valent pose 
Pour calculer l'espérance qui figure au numérateur, développons 
les proluits entre crochets. Il apparaît les espérances partielles de la 
forme déjà vue (p. 470) : 
E[0/(ms) x 0k(ps)] 


que nous savons calculer. On trouve ainsi les valeurs : 


à 


LR h 
Par — — K?s? 
PANrIAT 20 
Patits = Rs? 
La 6 
Cu 30y —— K?s?. 
Si au lieu d'opérer entre tangentes, on considère les angles mesurés 


entre petites cordes, on est amené à réduire dans des rapports sensi- 
blement égaux, les numérateurs et les dénominateurs des p'. 


Le a 
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En effet, l'intervention consiste à remplacer K par K;, K:, K:, à la 
fois dans les espérances et dans les variances, quantités qui dépen- 
dent, les unes et les autres, d’une manière très voisine de K. 

‘ Il est donc raisonnable de poser l’approximation que les corréla- 
tions n'ont pas varié. 

Alors, d’une manière générale, on peut écrire : 


L L 
N'ES CU 40 (st Shlcordes 


LA LA 
CRCON ETS TES LP) langenles X TRE TER ET à 
Sym SpJtangentes 


î Or, nous avons vu que les &, sont proportionnels aux K,, d’où 
… les valeurs des covariances des angles entre cordes : 


r __ BKts® | KiK: 10 2K°s! 


L ’ 
Os — 1 — 

P129 12 = K= An 
rs r _ 20K3s? K:2K3 200 2K?s? 
e Pratt D 
: n N CU 
é Sp 6K?s? KaK: 16 2K?s? 
PH Ans di 

n K? 9 n 


Considérons maintenant le cas réel (cordes ou tangentes) où 
chaque 0, est affecté d'une erreur expérimentale 0; définie par sa 


PATTES w 1 


À DS 
» variance 6. 

à Pa < . . 

_ Dans ces conditions, on se rappelle que les estimations des 
… moyennes s’écrivent : 

F 

2 65 ==— 04 + 64 —- 20 (04) etc. 

Alors les espérances que nous devons calculer pour connaître les 


liaisons entre ces trois estimations prennent les formes nouvelles : 


À FU rna'2 173 rar 77 73 ra 719 UT PR EE 

RE} (0—Ej 0] + DE 0e] + 20/00 ][08y—E{ 0 ]+ Vi — El Va] + 20060 )} 
et deux expressions analogues obtenues en permutant les indices. 

._ Le développement de cette covariance conduit aux trois valeurs 
5 relatives aux différents cas de chevauchement envisagés : 


8 AS 16 Fr: 8 =. 
ASE 6è, . Ks<0, se 05. 


Dans ces conditions, les trois covariances des estimations de la 
ariance de diffusion mesurée entre cordes s’écrivent : 


2 


10 2K?s? 8 Ks6, 2 5 

HO ou ASE A (0) 
Cr 

200 2K?s? 16 Ks 2 5, 

ponte, = PAT LS + (Bo) 
e 

101NEKES! 8 Ksô, 2 ,hnèe 

P310301 Ta AFS 7 je 7 () 
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LE RAPPORT SIGNAL/BRUIT DE FOND 


Les expressions des variances et des covariances que nous venons 


d'établir sont très difficilement utilisables si l’on ne sait rien sur 64 

En les conservant sous cette forme, l’application du maximum de 
vraisemblance à l’estimation de K est cependant théoriquement pos: 
sible mais elle nous conduirait à des développements analytiques 
hors de proportion avec les approximations que nous avons faites pan 
ailleurs. 

Il est d’ailleurs un usage courant de supposer connu à priori un 
ordre de grandeur du rapport de la valeur du signal, Ks, à celle du 


bruit de fond, 0 ; 


Les variances et les covariances deviennent alors fonction de 


l’inconnue, K, seule, on les obtient en substituant à ra sa valeur en 
fonction de x et de Ks dans leurs expressions : 


9 2 UT 2 10 CE: 14 
dk +ss + sl pans Rs [Se + 37 +x] 
2 2 DFA ONE 2 200 

Gi RS IST HS ul P236268 — — K?5? sn : + +5 3] 
9 3 1 216 6 I 2 16 I 
rare SEE | 


Pour connaître on se sert des espérances mathématiques données 
par la loi de la diffusion multiple appliquée aux moyennes des angles 
observés : 


BE — Kis + D &Ks + 6 


—oRs+G=<K+E 1 


DB 3Ks + BF Ks + à. 


Ces trois variables dépendent des deux paramètres K et 8, On les 
traite momentanément comme si elles étaient indépendantes et équi- 
variantes, et l’on estime À en traitant par la méthode des moindres 
carrés les trois estimations RERO LE de la variance de diffusion 
multiple. On trouve : 


302 — 30? 


= —— —— , 
761 + 205 — 30 
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ESTIMATION PARAMÉTRIQUE DE K 


Maintenant que nous connaissons les expressions des variances et 
des covariances des trois estimations données par l’expérience, le 
problème se pose d'utiliser au mieux ces estimations pour le calcul 
de la constante K. é 

Nous définissons par « utilisation la meilleure » celle qui conduit à 
la variance minimum sur K. 


Une petite difficulté provient de ce que les estimations 04, 85 et 6 
sont biaisées, puisque, si minutieuse que soit l'expérience, elles 


excéderont toujours la diffusion pure de la quantité &. Cependant en 
les groupant deux à deux, on peutéliminer le biais ; en effet, formons 
les deux nouvelles variables : 


S?— 65 — 0; 


Si = 6-6 


ts 


9 LS 


on voit que leurs espérances sont égales et valent précisément Ks. On 
se propose alors de rechercher la combinaison linéaire de ces deux 
variables qui donnera la quantité cherchée S?, affectée de la variance 
minimum, soit : 


2 — aS? + bS£. 
La première condition évidente que doivent remplir a et b est que: 
ADR, 


c'est une propriété des poids statistiques. 
Pour exprimer la condition de variance minimum, calculons (52); 


pour cela développons S° : 
S2— — ab? + (a — b)05 + bEE. 


La variancé sur S2? s'obtient simplement en additionnant les 
variances et les covariances des trois composantes ; on trouve la forme 


quadratique réduite : 
62(S?) = aa? + Bb? + 2yab. 


Pour rendre cette expression minimum, annulons la différentielle 
totale. Il vient : 


F2" 1 —Yy D BE T L 
Ce er Ta ER er 


Si l’on attribue ces valeurs aux poids qui figurent dans la variance 


sur S?, on obtient la valeur du minimum de la fonction 6?(S?) : 


AS) = ET. 
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En remplaçant dans ces trois expressions les x, P, y, par leurs 
valeurs en fonction des s? et des p»»6»5, explicités en À, 1l vient trois 
relations de la forme : 


a= af) b—b() S?)= 00) x +. 


Ainsi, à chaque valeur de X correspondent, d’une part, la pondéra- | 
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Fig. 6. 
tion la plus favorable des deux estimations S? et S° et, d'autre part, 


la variance sur la moyenne pondérée. 
On a porté dans la figure 6 les valeurs de a et de b ainsi que la . 


quantité : 
ee c() 
d— 100 / A 


qui nous servira à calculer l'erreur statistique sur la mesure de 
l'énergie, en fonction des valeurs usuelles de x. Nous avons également 
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établi deux expressions approchées qui permettent de retrouver les 
valeurs données par la table à mieux que 5 0/0 près dans l’inter- 


valle 0,1 X1< 10 : 


CONTROLE DE LA QUALITÉ DES MESURES 


Nous avons vu (p.474) que À est obteau à partir des trois moyennes 
expérimentales 6f, 6 et 63. 
… De la valeur de X trouvée dépendront a et b qui serviront à calcu- 
ler S?. Ainsi les nombres a et b qui doivent pondérer les estimations 
sont fonction de ces estimations elles-mêmes. 
_ On pourrait être tenté de remplacer les poids dans l’expression 
Hinale qui donne la quantité cherchée S?, par leur expression en fonc- 
tion de 0%, 6 et 65, et l’on aboutirait à une forme biquadratique de ces 
“trois estimations seules. 
… Ce résultat est d’ailleurs évident puisque ces trois estimations sont 
les seules données expérimentales que nous ayons exploitées au cours 
“de ce calcul. Cependant nous avons jugé prudent de conserver la 
Variable intermédiaire À qui assure un contrôle de l'expérience au 
‘cours du calcul du paramètre K. 
— Par exemple, toute valeur anormalement petite de X peut signaler 
à notre attention ou bien une faute de calcul dans l’établissement des 
“moyennes, 0j, 0:, 0, ou bien une expérimentation défectueuse qui 
‘aurait entraîné une prédominance inacceptable des erreurs de mesure 
Sur le signal. 
—_ Au contraire, une valeur trop grande de } est le signe d’une préci- 
Sion surabondante obtenue au détriment de la richesse statistique de 
l'ensemble des 6; observés. 
» D'autre part, nous allons voir que, comme dans la plupart des pro- 
blèmes où il s’agit d'extraire un signal d’un bruit de fond, il est 
tatistiquement avantageux de choisir des conditions expérimentales 
jour lesquelles le rapport du signal au bruit de fond est voisin de 
l'unité (1). 
4 
… (‘) Ce fait a été également signalé par Goldsack (Conférence sur les 
émulsions nucléaires, Bruxelles, 1951). 
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ERREUR STATISTIQUE SUR L'ÉNERGIE MESURÉE 


L'énergie E étant inversement proportionnelle à la valeur de la 
là à ’ ,, S 4 : 
diffusion mesurée, S, on pose que l'erreur sur | énergie observée F. 
égale à l'erreur sur la mesure de la diffusion, ce qui est raisonnable 
tant que l'erreur relative est inférieure à 50 0/0 : 
AE _AS 
ESS 
On connaît la valeur de la variance sur S? : 


2K?s°? 
n 


AS) = 0) Xe = CO) XF SY 


d’où l'écart type sur S? : 


a(S?) — sA/ 2 x c() 
et l'écart type sur S : 


a(S?) cl) 
(S)=E =? : 


Alors, l'erreur relative sur E, exprimée en pour cent de l'énergie; 
qui correspond à un écart type vaut : 


s(E)__  o{S)__ 100, Jan). d 
100 F7 100 S su: : a - 


elA) 
d — 10/1. 


Ainsi, la valeur vraie de l'énergie sera encadrée 67 fois sur 
100 expériences par l'intervalle de confiance : 4 


(Eopservé fx: AE, LA AT 35 AE) 


avec : k. 


avec : 


=. 
d 1 
AE = NX Eee. 
100\n 


LA CELLULE GPTIMUM Æ | 


En suivant le mode opératoire que nous avons proposé, on voi 
qu'il y a une infinité de façons de mesurer la diffusion multiple d’un 
trajectoire donnée suivant la longueur de la cellule élémentaire qu 
l’on a choisie. On pourra par exemple opérer sur de très petite: 
cellules s, ce qui présentera l'avantage de nous offrir une statistiqu 
riche. Cependant, nous avons vu que pour un microscope donné, € 
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pour un opérateur donné, l'erreur affectant chaque mesure d’angle 
vaut en moyenne : 


de sorte que si la cellule est petite, cette erreur sera grande, Ainsi 
nous disposons d’un grand nombre d'angles de diffusion mal connus. 

… Au contraire, si l’on opère sur des cellules grandes, on disposera d’un 
petit nombre d'angles bien connus. 

L'étude de la forme de l'erreur statistique établie au paragraphe 
précédent, montre que la qualité de l’échantillonnage et sa richesse 
sont deux caractères de l'expérience qui ne contribuent pas de la 
même façon à la précision sur l’estimation de l'énergie. 

Pour mettre en évidence cet effet, écrivons le facteur À sous la 
forme : 


= — puisque = —. 


On voit que pour une particule d'énergie donnée dont la trace est 
examinée avec un appareil dont la précision des pointés est s?, le 
rapport du signal au bruit de fond est une fonction de la longueur de 
la cellule seule. 

D’autre part, à longueur de trace donnée T, le nombre d'observa- 
tions le long de T est également une fonction de la longueur s puis- 
uenT = ns. 

Alors, l'erreur relative sur l'énergie, qui fait intervenir d()) et n est 
aussi une fonction de la variable s seule. 

Il est difficile d’expliciter l'erreur en fonction de s, en revanche, il 


D LENS Re 


À SR CRAN ER LE LE Ste nt 


L 


est aisé de montrer qu’elle est proportionnelle à c(}) X V2. : 
On a tracé point par point la valeur de cQ).V/À pour les valeurs 


usuelles de À. Il est intéressant de remarquer que cette fonction accuse 
un minimum pour une valeur optima de }, soit : 


Rob: œ I. 


LrAN 


4 


On définit ainsi les conditions expérimentales qui donnent la meil- 
leure précision sur l’estimation de l'énergie de la particule. Dans la 
pratique on s’efforcera de respecter la relation : 


ME soit : Sopt. — Ta 


Dans le cas de notre microscope et pour le domaine d'énergie occupé 
par nos électrons, cette condition est sensiblement satisfaite si l’on 
utilise une cellule dont la longueur est exprimée par un nombre de 
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microns sensiblement égal au nombre présumé de MeV de l'électron 
analysé. 

Il est à remarquer que cette « cellule optimum » est indépendante 
de la longueur sur laquelle on ä mesuré la trace (21) puisque T 
n'intervient pas dans la valeur de Xp. 

L'examen de la variation de l’erreur en fonction de À montre qu'il 
est préférable de choisir une cellule plus grande que soi. plutôt qu une 
cellule plus petite. Pour s’en assurer, on pourra dans certains cas 
procéder, avant d'entreprendre les mesures, à une estimation grossière 
de x qui servira à déterminer un ordre de grandeur de la cellule la 
plus favorable. 


QUATRIÈME PARTIE 


APPLICATION A L'ÉTUDE DU SPECTRE 
DE DÉSINTÉGRATION DU MÉSON x 


Grâce à la méthode que nous venons de proposer, nous avons pu 
déterminer la quantité pBc d’un certain nombre de particules char- 
gées présentant l'ionisation minimum. On a choisi celles dont une 
extrémité de la trajectoire observable dans l’émulsion coïncide avec 
la fin du parcours d’une particule apparemment plus lourde que 
l’électron mais plus légère que le proton. 

Si l’on assimile ces événements à la désintégration £ d’un mésonu, 
la quantité mesurée plc est alors très peu différente de l'énergie E 
de l’électron dont la distribution dépend des deux paramètres p et W. 

Le spectre des énergies observées confirme cette hypothèse à une 
seule exception près, statistiquement significative, qui sera discutée. # 

Une estimation paramétrique fine de la distribution observée sera 
nécessairement sensible aux erreurs affectant chacune des mesures 
individuelles d'énergies. C'est pourquoi nous avons recherché par 
quelle transformation analytique l’on peut déduire le spectre vrai de 
la forme asymptotique de la distribution observée. Compte tenu de 
cette correction, nous montrons qu'il est possible de calculer une 
estimation du paramètre p, indépendante des inévitables erreurs de 
calibrage qui proviennent d’un manque de justesse des appareils et. 


des imperfections de la théorie de la diffusion simple que nous avons 
adoptée. 
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DOMAINE D'APPLICATION DE LA MÉTHODE 


Le caractère essentiellement statistique des renseignements donnés 
par l'étude de la diffusion d'une particule chargée confère aux résul- 
tats d'une mesure faite dans les conditions précédemment dévelop- 
pées, des propriétés fondamentalement différentes de celles de la 
plupart des mesures habituelles de la physique. 


Considérons par exemple le pointé d’une raie dans l’échelle des 
longueurs d'onde, ou bien la détermination d’une quantité de mou- 
vement par la mesure d’un rayon de courbure. L'une et l’autre de 
ces deux estimations peuvent être entachées des erreurs de calibrage 
des appareils de mesure, d’une part, et d'incertitudes provenant d’un 
défaut de pouvoir séparateur des appareils d'observation, d’autre 
part. On peut accéder aux erreurs de calibrage par des recoupements 
avec des phénomènes connus; quant aux erreurs d'observation, on 
peut les rendre aussi petites qu'on le désire en répétant les observa- 
tions un nombre de fois suffisamment grand. Dans ces conditions, 
l'erreur finale sur la mesure est exprimée, le plus souvent, sous la 
- forme d’un intervalle de sécurité jouissant des propriétés d’une 
… erreur métrologique. 


…_ Le cas d’une mesure de diffusion multiple est différent, les erreurs 
» de calibrage subsistent bien mais la grandeur que l’on mesure n'est 
plus fonctionnellement liée à la quantité que l’on veut déterminer, 
» c'est une variance associée à la quantité que l’on observe. Comme 
… cette variance est estimée à partir d’un nombre fini, n, d’observa- 
* tions, elle est toujours entachée d’une erreur grande, supérieure ou 


! ï 2 . 
égale à 4 / - en valeur relative. 


Lu 


De plus, cette estimation de la variance obéit grossièrement à une 
loi de y? qui donne une probabilité faible mais non nulle de trouver 
des valeurs très en dehors de l'intervalle de sécurité qui encadre la 
valeur vraie. 

C’est pour ces raisons que l'examen de la diffusion multiple consi- 
déré sous l'aspect d’une technique adaptée à la reconnaissance de 
l'énergie, par exemple d’un électron relativiste, trouve son meilleur 
champ d'application dans l'étude des propriétés d'un ensemble 
d'électrons, plutôt que dans la discussion d’un cas particulier. 

C'est ainsi que nous avons été amené à préciser, par cette méthode, 
les valeurs des paramètres du spectre de désintégration du méson y, 
observé dans des émulsions exposées en altitude. 
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CHOIX DES TRACES ÉTUDIÉES 


Les événements que nous avons analysés ont été recueillis dans des 
plaques Iford G5 au cours de vols stratosphériques sans plafonne- : 
ment. Les plaques étaient emportées par des ballons en caoutchouc 
gonflés à l'hydrogène (14). L'altitude d’éclatement était prévue entre 
25 et 30 km. et au cours de chaque vol, elle a été.contrôlée soit à 
l’aide d’un barographe, soit à l’aide d’un baromètre dont les indica- 
tions nous étaient transmises radioélectriquement. 

L'examen de la répartition des noyaux lourds du rayonnement 
cosmique enregistrés dans l’émulsion a permis, en outre, de confir- 
mer les indications d'altitude données par les appareils de mesures 
emportés par les ballons (19). 

Après développement, les plaques ont été soumises aux examens 
habituels de sensibilité (6) et de déformation (22). Toutes celles qui 
n’ont pas répondu aux conditions exigées ont été rejetées. 

Sur dix plaques exposées dans ces conditions et entièrement explo- 
rées, nous avons retenu tous les événements présentant l'apparence 
d’une désintégration & —e, dont la branche secondaire avait une lon- 


# 


‘gueur supérieure à Goo y. 


Le choix de cette longueur limite est un peu arbitraire ; c'est un 
moyen terme entre le désir d'opérer sur des traces longues, donnant 
une valeur précise de l’énergie, et la crainte de choisir un échantil- 
lonnage d’où seraient exclues les traces courtes. En effet, cette der- 
nière manière d'opérer favoriserait les traces rectilignes aux dépens” 
des sinueuses qui ont davantage tendance à sortir de l’espace éxigu« 
qui leur est offert par l’émulsion. C’est donc parmi les traces les plus 
courtes que se trouvent les électrons les moins énergiques, et leur 
élimination inconsidérée risque de biaiser la distribution en fré-" 
quence des énergies observées. 

Cependant, on peut montrer (7) que dans les conditions dans les-* 
quelles nous avons opéré, cet effet est négligeable sur des électrons” 
d'énergie supérieure à 10 MeV et comme environ 3 o/o seulement des” 
électrons de désintégration du méson y ont une énergie inférieure à 
celte limite, il nous a paru suffisant, pour tenir compte de cet effet, « 
d'abandonner les traces ayant une longueur inférieure à 600 y. 

Par ailleurs aucune trace n’a été mesurée sur une longueur supé-' 
rieure à 3 000 , comptée à partir de son point d’origine, ceci dans 
le but de rendre négligeable la perte d'énergie consécutive à l’émis-* 
sion de rayonnement de freinage. 

ÆEn effet, si l’on admet une décroissance exponentielle de l’énergie 
avec le parcours, de la forme : 


F 


\ 


E, === E,e 


a 
æ 


* puisque E > 1om,c? 
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avec : 
Lo — 2,916 (longueur de radiation de l’émulsion) | 


la valeur quadratique moyenne de l'énergie E; au point æ, mesurée 
le long de la trace T, a pour expression : 


OS RS den 
= f, Ed 
or, le résultat d’une mesure de diffusion nous donne : 


Ps 
His — \V nos 
Si on limite le développement de cette intégrale au terme du second 
ordre en x on trouve la forme simple : 


Eostimé = |: “IR — | 


; 2T0 


ce qui nous impose une correction de l'ordre de 1,5 o/o pour 1 oov y 
de parcours. 

… Cette correction est du même ordre et opposée à la correction de 
géométrie que nous avons exposée plus haut. Comme les deux effets 
eroissent l’un et l’autre avec la longueur de la trace, nous néglige- 
rons la correction résultante. 


LE 


MESURES 


dt | 


en 
é. Nous avons analysé, à l’aide de la méthode proposée, la trace 
laissée par l’électron présumé dans 42 cas de désintégration du 
méson y au repos. 

+ Les résultats des mesures ont été portés dans le tableau ci-joint et 
Sont rangés par ordre d'énergies croissantes. 


à 


1 


* Nous rappelons les abréviations employées : 


N° : numéro d'ordre des traces classées par énergies croissantes, 
n : nombre de mesures effectuées sur chaque trace, 
-s : longueur de la cellule élémentaire de mesure en microns, 

À : rapport de l'amplitude du signal à celle‘du bruit de fond, 
. E: estimation de l’énergie de la particule que l’on suppose êlre 
n électron pour lequel pêc — E, exprimée en MeV. 


100AË/E : écart-type sur l'estimation de E exprimé en pour cent de 
la valeur trouvée. Les erreurs de calibrage ne sont pas comprises dans 
a valeur indiquée. 

Les traces n° 13, 31, 34 et 42 présentent une valeur du bruit de 
fond supérieure à 10 fois celle du signal (x < 0,1). Pour ces traces, 
Pélimination du bruit de fond entre cinq valeurs de la diffusion 
mesurée sur cinq cellules différentes nous a semblé préférable à 


PR A NOR PO 


dit 
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TABLEAU DE MESURES 


N° n s À E 
20 0 É7 9,5 
; 5 25 1,0 14,5 
3 49 38,1 2,90 15,1 
4 31 38,1 2,40 15,9 
5 VA 25, 0,44 18,6 
6 14 38,1 6,10 :0,5 
| 7 37 60,8 10 22,8 
| 8 37 38,1 2,70 23,3 
9 31 38,1 9,40 23,8 
10 63 60,8 10 26,0 
11 44 44 3,20 28,0 
12 h2 38,1 0,94 29,0 
| 13 31 25,4 0,10 29,4 
14 19 30,4 0,64 29,8 
19 80 SOA 0,48 30,3 
16 9 125 10 33,9 
17 49 38,1 0,43 35,4 
18 20 60,8 10 35,9 
19 56 25,4 0,60 36,8 
20 54 5a 1,50 36,9 
21 13 ho nie ie 
22 15 SQL 0,59 7; 
23 68 52 1,50 38,3 
24 23 60,8 10 39,2 
25 36 30 0,23 39,9: 
26 12 52 10 41,7 
27 48 65 10 hx,2 
| 28 35 60,8 2,90 H3,x 
29 57 38,1 0,37 45,5 
30 21 45,6 10 46,5 
1 : EL 0 47,0 
32 14 38,1 0,71 48,5 
33 ho 30,4 0,47 RAR 
34 71 38,1 0,10 55,5 
35 82 60,8 0,87 56.9 
po 19 50,8 0,40 5Q 
37 17 39 0,60 60,8 
38 29 51 o,31 6r,1 
39 30 38,1 0,11 65,0 
10 54 45,5 0,26 66.6 
hr 79) 68,5 3,10 68,0 
La 28 30,4 Co) 73,0 


l'élimination entre trois valeurs de la diffusion. Dans ces quatre cas 
l'énergie de l’électron et l’écart-type correspondant ont été déterminés 
graphiquement suivant la méthode proposée page 467. 

La particule secondaire du premier méson kappa observé au labo* 


ratoire a fait l'objet d'une étude particulière et ne figure pas dans ce 
tableau. 
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ESTIMATION PARAMÉTRIQUE DU SPECTRE 


On pose que les énergies vraies obéissent à la distribution proposée 


par Michel (24) : 


P(E) = | 3(W—E) + 2p(3 E —W)] 


Dans la mesure où cette distribution est comparable à une distri- 

bution de Laplace-Gauss, l'estimation la plus favorable des para- 

- mètres p et W est donnée par l'étude des moments de la distribution 
observée. Leurs valeurs théoriques sont définies par : 


4 w 2p + 9 W 8 18 
| fu if E.P(E)dE — Es po HE E?P(E)dE == L. W2. 
En fait chaque énergie &; mesurée est entachée d’une erreur AE; et 
« l’on doit écrire : 


A i= Ë; + AE, 


. AE est une variable aléatoire centrée, obéissant à une loi de Gauss 
- d'écart type s(E) (p. 38). Il en résulte que la distribution des &, est 
- symétrique autour des E;, donc la présence des AË, ne modifie pas la 
“ moyenne des E;, ce que l’on exprime en disant que : 


B1(6) = W1(E). 


En revanche, les erreurs statistiques affectant chacune des énergies 
- mesurées modifient le moment d’ordre deux, en effet : 
7 m8) =+ Ye + JE + AE) — m(E) + (AEX. 


A 


beta de 5 CEA" 


Ainsi le deuxième moment de la distribution théorique est obtenu 


“à partir du deuxième moment de la distribution observée, en formant : 
1 ma(E) = m1(6) — (AE). 


- Il en résulte que la forme asymptotique de la distribution observée 
“est systématiquement différente de la distribution vraie. 
” En utilisant les données expérimentales figurant dans le tableau 
“de mesure, on a formé m1(6), m1,(6) et (AE), alors, si l’on iden- 
 tifie u et p avec les estimations m, et m: corrigées, il vient : 


pa ES Wim — (EP — 1 hr. 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Juillet-Août 1954) 33 


h 
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. . . , 0 U 2 L 
On dispose ainsi de deux équations à deux inconnues que l’on peut 
expliciter en p et W, on trouve : 


5 VIO f— ——— 
Wu /ropi — gue — 59,3 MeV. 


p— 7 Lrout— Que + pay/ToV/ ru — gps] = 0,72. 


Ces résultats appellent les remarques suivantes : 

19 Un examen rapide de l’expression de p montre que le numéra- 
teur et le dénominateur sont homogènes en K, il en résulte que l’esti- 
mation ainsi faite de p est indépendante des erreurs de calibrage 
affectant nos mesures de la diffusion multiple. Il est néanmoins diffi- 
cile d'exprimer rigoureusement l'erreur statistique commise sur las 
valeur de p estimée de cette façon. Nous proposons cependant le: 
calcul approché suivant : . 


Appelons g la valeur du rapport : 79 = -—. On voit que l’on peut 


exprimer p en fonction de q : 


pe +(10q®— 9 + gV/101/10q° — 9). 


Alors l’erreur sur o peut être calculée si l’on connaît la distribution 
des g;. Pour cela, considérèns la variable de « Student » (24): 


(nu — ju)Vr mu 
Si , avec : ee US 
Va m = 


Explicitons t; en g; et g, il vient : 


li 


ti ———— 
qi— mt. 


Si l’on se reporte à la table (9) donnant la distribution de la variable {, 
on trouve par exemple dans le cas de 4o tirages : 4 
Probabilité 0,3 pour que : 1 


11 0.388: | 


| 


à ces valeurs de { correspondent les valeurs extrêmes positives de pi 


0<Lp<L1,42 


nous avons donc une chance sur trois pour que l'intervalle (0 — 1,9) 
encadre la valeur vraie de p. 10 
Les valeurs de b et W ainsi déterminées montrent que le spectre que 


nous observons est semblable à celui qui fut découvert à l’aide de la 
chambre de Wilson (1). en 
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2° Aucune trace mesurée ne présente une valeur de pc supérieure 
à 73 MeVenviron. Comme toutes les traces retenues sont au minimum 
d’ionisation à 10 o/o près, nous sommes sûrs qu’elles représentent 
des trajectoires électroniques. Or il est difficile d'admettre, parmi les 
événements observés, la présence de désintégration B autre que la 
désintégration du méson y. Dans ces conditions nous savons que la 

- limite supérieure du spectre est : 


W—:moc avec mo—(210-2)m, ‘soit W—53,6 MeV. (3) 


Si l’on compare cette valeur à la valeur déduite de nos mesures on 
* constate un désaccord de 4 0/0. 
Comme l'expression qui nous a servi à calculer W est homogène 
en K, on doit attribuer cet écart au biais de notre méthode (p. 16). 


ÉTUDE D'UN CAS DE DÉSINTÉGRATION ANORMALE 


+ 
3 Au cours du dépouillement d’une plaque emportée par les ballons 
* à une altitude qui atteignit 35000 m., un phénomène particulier a 
… retenu notre attention. ; 
Une particule chargée présentant plutôt l’aspect d’un proton que 
… celui d’un méson y, venant du support de verre, s'arrête dans l’émul- 
sion après avoir effectué un parcours de 1 300 y. Le point d'arrêt 
coïncide avec le départ d’une branche ayant 28 000 y de long dont 
…l'ionisation est sensiblement constante et voisine de la valeur mini- 
- mum. Cette branche secondaire sort de l’émulsion par la tranche. 
… La longueur exceptionnelle de la portion de la trajectoire utilisable 
pour les mesures (17 000 y) a permis d'obtenir une bonne détermina- 
tion du produit pfc de la particule secondaire. | 

La mesure dela diffusion multiple de la trace projetée dans le plan 


pêc = 182 MeV Æ 10 0/0: 


Les mesures faites dans un plan perpendiculaire selon notre 
- méthode donnent : 
pêc= 202 MeV Æ 15 0/0. 


Ces deux résultats étant statistiquement indépendanis, il est permis 


pêc—= 185 MeV +39 0/0. 


} 


Comptetenu du fait que la vitesse de la particule secondaire est 
voisine de c, puisque l’ionisation est minimum à 10 o/o près, il est 


ka 
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facile de calculer une limite supérieure de sa masse, soit 300 masses. 
électroniques, valeur à peine supérieure à celle d’un méson x. 

Par ailleurs, la perte d'énergie observée le long de son parcours 
n'est pas significative ce qui est en faveur d'une masse plus lourde 
que celle de l’électron. Il est donc raisonnable d'identifier cette parti- 
cule au méson y. 

Les bilans d'énergie et d'impulsion montrent que la masse de la 
particule primaire capable d'émettre un secondaire ayant le pêc 
trouvé est au moins égale à 600 masses électroniques. Ceci exclut 
toute assimilation de ce phénomène à une désintégration du 
type ce, ou à une étoile provoquée par la capture d'un méson 
négatif x ou y, par un noyau de l’'émulsion. 

La faible longueur et la forte inclinaison de la trace laissée par la 
particule primaire ne permettent pas une délermination précise de 
sa masse. Cependant plusieurs séries d’estimations en ont été faites à 
partir des observations suivantes : 

1° Etude de la variation de la diffusion multiple, mesurée par les 
deux méthodes, en fonction du parcours restant. 

20 Etude de la variation de l’ionisation en fonction du parcours, 
restant (comptage des lacunes et mesure photoélectrique de la den- 
sité optique de la trace en chacun de ses points). | 

L'ensemble des résultats obtenus, tant en valeur absolue que par: 
comparaison avec le comportement des particules de masses connues, 
nous a conduit à attribuer à la masse de la particule primaire uné 
valeur intermédiaire entre celle du méson y et celle du proton, la 
valeur 1 000 +3 pouvant lui être attribuée. 

L'ensemble de ces observations confirme l'hypothèse que nous 
sommes en présence d’un nouveau cas de désintégration de méson 
lourd du type kappa que l’on peut identifier aux deux exemples 
précédemment signalés par O'Ceallaigh (30). 


CONCLUSION : 


La mesure de la diffusion multiple d’une particule chargée, faite 
sur la trace laissée dans l'émulsion photographique est une opération 
délicate en raison de la petitesse de l'effet que l’on veut exploiter. Il 
nous a semblé intéressant d'apporter quelques améliorations aux 
techniques déjà en vigueur dans les différents laboratoires. En parti- 
culier, la difficulté de restituer la trajectoire dans l’espace avec la 
précision exigée, oblige l’expérimentateur à analyser, non pas la 
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trajectoire elle-même, mais sa projection dans un plan. La perte 
» d'information consécutive à cette restriction de l’échantillonnage 

peut être partiellement compensée si l’on enrichit la statistique des 
. angles mesurés dans un plan, d’un nombre égal d’angles observés 
- dans un plan perpendiculaire au premier. 

Nous avons été ainsi conduit à compléter la mesure de la diffusion 
latérale par celle de la diffusion verticale. 

Pour procéder à de telles mesures, un bon dispositif de repérage 
de la mise au point du microscope était nécessaire. Les accessoires 
oculaires ne pouvant nous être d'aucun secours, nous avons associé 

mau mouvement doux du microscope une capacité continûment 
s variable, dont la valeur, lue sur un capacimètre spécialement conçu 
… pour cetusage, nous renseigne sur les positions relatives de l'objectif 
par rapport à la platine. 

La fidélité, la jJutesse et la sensibilité de notre montage n’ont pu 
- être obtenues qu’au détriment de la course de l'appareil de mesure qui 
-est limitée à quelques microns. 

” Devant l'impossibilité d'apprécier des dénivellations supérieures à 
… cette limite, nous avons dû établir une nouvelle méthode de calcul 
- pour estimer la diffusion multiple à partir des valeurs des pentes 
… de n petites cordes, d’autant plus petites qu’elles sont plus plon- 
- geantes. Cette manière de procéder s’est montrée avantageuse dans 
le cas de la méthode que nous proposons, méthode où le bruit de 
fond est élimiué entre plusieurs estimations de la diffusion multiple, 
… faites sur différentes valeurs de la cellule de diffusion. 

… À partir de trois estimations extraites du même tableau de mesu- 
… res, on obtient aisément, par différence, deux estimations non brai- 


à 
L 
sont celles pour lesquelles le bruit fond à une amplitude sensible- 
… ment égale à celle du signal. 
Nous avons analysé, par cette méthode, tous les cas de désintégra- 

tion de mésons y observés dans dix plaques nucléaires exposées au 

‘rayonnement cosmique ; les mesures ont été entreprises dans un 
double but : 
10 confirmation de la valeur des paramètres p et W du spectre de 
- désintégration ; 
à 29 recherche de mésons kappa. | 
“_ À une seule exception près, tous les événements observés sont 
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identifiables à la désintégration $ d’un méson . Nous proposons un 


«vit 


calcul rigoureux pour déterminer la valeur des paramètres du spectre. 


ainsi que l'erreur sur l’estimation de p. 
Un cas certain de désintégration anormale a été observé ; nous pou- 


vons l'identifier à un nouveau cas de désintégration du méson kappa. } 


La comparaison de nos résultats avec les mesures de la diffusion 
latérale accuse une concordance statistiquement prévisible. 


Laboratoire de Physique 
de l'École Polytechnique. 
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LES DISTRIBUTIONS DE DIPÔLES 


Par Emie DURAND 


RÉSUMÉ. — 1” Lee montre que la relation D' = + ns a l’induc- 


. tion D’, le champ E et la densité volumique de polarisation P est aussi 
valable ns les distributions occupant un volume nul, à condition de 


remplacer P par des fonctions singulières que l’on utilise maintenant 
dans tous les domaines de la physique. 


On met bien en évidence le fait que les fenz vecteurs de champ E et D' 


n'ont pas les mêmes sources. Le premier É est produit par les charges 
»fictives équivalentes à la polarisation ; c'est un vecteur dérivant en 
_ potentiel Rs et sa circulation est nulle sur un circuit fermé. Le 


- deuxième D est produit par les courants EE fictifs équivalents 


-à la polarisation ; il dérive d’un potentiel-vecteur À et son flux à travers 
“une surface fermée est toujours nul. Pour que ces propriétés ne soient pas 

escamotées, il importe de laisser subsister dans les calculs les dérivées 

“des fonctions discontinues aux points mêmes des discontinuités. On donne 
“de nombreux exemples de distributions mettant bien en évidence les 
- propriétés signalées. 

- Onse limite aux dipôles électriques, mais Et de Faro PAR tes 


“vent être transposés en magnétostatique avec = Pn:0 . PF. Le vecteur Best 
alors produit par les courants électriques fictifs US à la pose 


A 


sation magnétique et il dérive d’un potentiel-vecteur À. Le vecteur H est 
‘produit par les masses magnétiques fixes toujours fictives équivalentes à 
14 aimantation et il dérive d’un potentiel scalaire V'. I] faut bien distinguer 
“ces deux vecteurs quand, par exemple, on calcule les circulations le long 
d’une courbe C. 


I. — LE POTENTIEL DE POLARISATION 


FE CRC RE TS 


4. Le dipôle ponctuel. — Si le dipôle est placé à l’origine O (fig. 1) 
— 

“et si son moment est p, le potentiel de polarisation Il au point M a 

pour expression 


» > > 

; : p 

(1) = rer 

Ann. de Phys., 12e Série, 1. 9 (Septembre-Octobre 1954). ” 


ation périodique bimestrielle, 
—————————— 


ET 7 7e PRET 
Le 
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IL obéit donc à l'équation 
_ Def 
a — 
(2) Al——P(x,y,z) en posant P(x,y,2)——7;: a(+) : 
Le second membre de (2) est donc partout nul en dehors de l'origine 


puisqu'il en est de même de A(1/r). Par contre à l'origine A(1/r) 


devient brusquement infini. Il est facile de voir que cette fonction P'est 


(x,ÿ,2) 


la densité volumique de polarisation correspondant à un dipôle ponc= 
tuel ; calculons pour cela le moment total 


> 


(3) 3= (Rooy.odo=—À fa(s)av =ÿ 


d’après la propriété connue du laplacien de (1/r), l'intégrale de volume: 
étant étendue à tout l'espace. Nous verrons plus loin (formules 112 
et113) qu'ilestaussi possible de définir une densité de charge p corress 
pondant au dipôle ponctuel. : 

On comprend pourquoi cette densité est infinie quand on obtient le 
dipôle ponctuel par un passage à la limite à partir d’un volume polaz 
risé ; si le moment du volume reste constant, comme vo, il faut qué 
densité déviémie infinie. 


2. Les distributions linéaires de dipôles ponctuels. — Elles son! 


RER] . . FM 7 
caractérisées par leur densité linéaire v telle que 


Le potentiel de polarisation Il est la somme des potentiels élémen- 


taires, chaque élément d{ de la courbe étant assimilé à un dipôle 
ponctuel ; d’où 


(9) ie a, 
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En . ER »e 
U étant la courbe de la figure 2. Ce potentiel Ii obéit encore à 


(6) "ri Pad as 


dl A 


à condition de poser 


10) Le EE v. fe )-a. 


; Cette densité P est partout nulle, sauf sur C où elle devient brusque- 
- ment infinie. Montrons que (7)est la densité volumique correspondant 


Ca une densité linéaire À. On a en effet 


LÉ, gs)do=—# fat [A(F)d&= [V'at. 


Voici deux exemples de distributions linéaires : 


sie) al 


Lots * Lt): PUR) SES A 
PRES 
OO 
LE 


1. PORTION DE DROITE UNIFORMÉMENT POLARISÉE DANS LE SENS LONGI- 
“TUDINAL (fig. 12). — La formule (5) donne 


Eh "0 


PTS 
© 
FA 
ÊE 
El < 
SES 


Sur la figure (12) on voit que l'on a 


Cotg EST d’où D = 


Lie Gt: dde dè 


(ae) 
— 


he Là 
© 
sr 
n 
À 
à | 
En 
EE 
© 
CE 
_ 
CA 
— 
“ 
FA 
© 
Q 
a 
8 
Al 
> 


PET 
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Mais d’autre part les relations métriques dans le triangle A;AM . 
donnent 


SEE 
e 
s 


2/2) __ Di + D: +2c 


HE me 0 A1A2 — 2c 


Ù a—+c 
(11) =; Log=—— en posant DÉSD 27 

Voyons comment cette dernière formule (11) redonne l’expression(1})" 
relative au dipôle ponctuel par un passage à la limite. On fait 2Cy=p,;« 
dans ce passage on a 

2C 2C 2C 

#Log(1+5)#5 5 
d'où finalement L 
y 2c P= 
Er 4er 


a + c 


CONTE 


ar co Log 


HS 
ce qui est le résultat cherché. 


2. DROITE INDÉFINIE POLARISÉE NORMALEMENT (Dipôle cylindrique) 
(fig. 3). — L'expression (9) n’est utilisable que si l'intégrale a un sens 


Fi 


Quand la courbe C a une longueur infinie l'intégrale peut être diver- | 
gente. C'est le cas de la distribution que nous considérons, et il faut | 
remplacer (5) par 

—+ 


Fa 1 
(12) ——;.v.LogR avec R— vx +7. 


x 


Ce potentiel ne dépend donc que de deux variables x et y. 
Pour une telle distribution il n’est pas question de calculer le 
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moment total qui est infini; il faut considérer que ce dipôle cylin- 
drique est l’élément de base de l'espace à deux variables. On a 


— 
> 


(13) A == — P{o,y) avec P(x,y) => .A Log R 


où 4 est le laplacien à deux variables. Vérifions que 
— 
> Ÿ — 
(14) LFæ 9).de dy =} [a Log R.dS — y; 
. Ze CP 
on trouve bien la valeur du moment » par unité de longueur. 


3. Les distributions superficielles de dipôles. — Elles sont caracté- 
risées par leur densité superficielle + définie par 


(15) dp—%.dS. 
_ Ona 
— 
Es ie A7 ( - 
(16) = CE 


On a toujours (fig. 4) 


M(x.vz) 


Fig. 4. 


si l’on pose 


M8) Bay,9=— RE f,r.4(r).a8. 
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. pou * 
La densité volumique P est partout nulle sauf sur S où elle est 
infinie. Il est facile de voir que (18) est la densité volumique corres- 


+ : 
pondant à la densité superficielle + puisque 


(19) [ P(x,y,s)d0 =— : es ds La) du fee ds. 


L'expression (13) n’est utilisable que si l'intégrale a un sens. C'est 
toujours le cas pour des distributions finies sur une surface limitée ; 
mais l'intégrale peut être divergente pour une surface infinie. C'est 
le cas d’une distribution uniforme sur un plan indéfini ; dans ce cas 
il faut remplacer (16) par 

_— 


Tir avec r=V(t—E}=|æ—i|=+(x—6). 


Éd 


è — 
(20) I—— 


On a encore 
— 


(21) AI —— P(æx) avec P(x)—=— 8e 
P(x) est partout nul sauf pour æ —E où il devient infini d'après 
la propriété du laplacien à une variable Ar de la fonction r. On véri- 
<> 
fiera sans peine que cette densité volumique P correspond à la den- 


=» 

sité superficielle + puisque l’on a 

+ pa + De 
x L 4 co 

(22) 1 Padæ=+ [7 ArdE = 
on trouve bien ainsi le moment par unité de surface. Il n’est pas 
question évidemment de calculer le moment total de la distribution * 
qui est infini. 4 
4. Les distributions volumiques. — Elles sont caractérisées par leur 


dr . Tee TRS 
densité volumique P, définie par 


PL or 


(23) dp=P.do. 


Chaque élément de volume est assimilé à un dipôle élémentaire” 
auquel on applique la formule (1), d’où l'expression du potentiel de“ 


polarisation au point M (fig. 5) d 

— - 

E< I [ j 

(24) = SA SE dv. | : 

En prenant le laplacien des deux membres de (24), on obtient 
(25) ITU. 


.* . r: me ; 
P(x,y,£) est une fonction au sens habituel : éventuellement P pour-- 
rait être infini en un point, sur une droite ou sur une surface, mais le” 
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moment d’un petit volume tendant vers zéro et entourant la singula- 
rité serait nul. Si toutefois il n’en était pas ainsi c'est qu'il y aurait 
aussi une distribution du type précédent. 


M (x,y,2) 


Fp-70; 


On peut obtenir les densités singulières par un passage à la limite 
» à partir d’une densité volumique. Pour une distribution superficielle, 


Fig. 6. 


on peut partir d'une couche mince, mais finie (fig. 6); d’après la 
propriété connue du laplacien de 1/r on peut écrire 


Baye) =— 5 JPGn0.A(S). do=— 7; [eP. af )as. 


= mn ee 
En passant à la limite e>0, P > © de manière que eP reste 


=> . 
constamment égal à +, on obtient 


P{ay=— pe [7 F.A(r s). ds 


et l’on a bien ainsi retrouvé (18). 
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Pour obtenir (7) on partirait d’un tube dr 2 4 Le courbe C (fig. 7) 


et de section S très petite. On aurait alors dv — PE S SA S et 
P(X,ÿ,5) = — 7e [B.s.a(+).at. 


_. Nec ' 1 : 
En faisant P->œ, S->0 mais P.S constamment égal à y on arrive 
à l'expression (7). 


Fig 8: 


Enfin (2) s’obtiendrait aussi sans difficulté en considérant une 
sphère entourant le point O (fig. 8). On fait tendre v vers zéro mais 


7 : : — a Ars LE 
P> de telle sorte que l'on ait constamment P.u— p, d'où (2). 


5. Distributions du type le plus général. — Le potentiel de polari- 


ë > se. . à 
sation Il obéit toujours à 


(26) AI Ce 


3 


. FLG n . e re 
mais P s’explicite en faisant apparaître les densités de tous les types 
soit 


(7) P— DIET CRUE RÉOE 
+ fÉss] + (ay). 


Il. — LE POTENTIEL SCALAIRE V 
ET LE POTENTIEL-VECTEUR 2° 


. » . x . ee 
Ces potentiels sont définis à partir de I par les relations 


ne 
(28) NET A rot Il, 


PR TL 


L (32) AFS A —0 Ac" n 
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_ Pour les expliciter il nous faut reprendre les différents types de 
distributions. 


ER em e:e . GE 
I. Dipôle ponctuel. — La définition (28) de V'et l’expression(i) de Il 
donne 
- CRE A Re re I EE = I 
(29) eV —— divil —=—;; (p.grad = (p. L) de 
soit 


(30) Vi p cos 8 


UREo r? 


la figure (9) donnant la signification des différentes lettres. On sait 
que l'on peut aussi obtenir (30) par un passage à la limite à partir du 
potentiel de deux charges ponctuelles (— q, + g). 


Es < 
“(1 Art} [pxgrad(i)]=5[rx:] + 


té A 
Sur l’axe on a A, — 0, sauf peut-être pour r — 0. 


2. Distributions linéaires. — On a, d’après les formules précédentes, 


Ds av (Gr (su (2h 


+ 
Go PR (Pet (l a à (I 


On peut décomposer en sa partie tangente à la courbe C et en sa 


partie normale. 


< ” T \f 
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ZÆ PEN FR 
Si X est le vecteur unitaire de la tangente à la courbe C,ona 


— > 


> > 1 > 
(35) v—={(À.v)} + [x X LE x]. 
ee 
On voit sur la figure (10) que le vecteur normal à À se trouve dans 


>> 
le plan (v,à). 


> 
> > 2 
À-CA.Y) 
> > > 
De at TT [A xEv x A] 
Cd RER 
( 
NES BE A 
[vxA] 
C 
Free 10: 
> >, 
Pour V, la partie tangentielle de (35) donne, avec grad — — grad 
ten] ae PE OMR CR 0 LE 
(36) eV = [A (Fi gréd Cas fes. 3() 2 
ras A 1 “US 
u vi Ü 1 h.v 
| men ere met a 6dl. 


Ce potentiel (36) est le même que celui d’une charge ponctuelle 
ras 


(A.v) en A, d’une charge ponctuelle en — Te) en À, et d’une densité 
> 


linéaire Ju le long de la courbe G. A (36) il faut ajouter la partie 


de (35) normale à C et qui correspond au potentiel d’une ligne double ; 
une telle ligne double est obtenue par un passage à la limite à partir 


de deux lignes non parallèles chargées positivement et négativement. 
On a donc, au total (fig. 11) 


er TRS Dr 


DE NENRSE 


—ÿ JR XP A grea(5)). a. 


MuKd- 29 À 
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. . 22 La 
Passons maintenant au potentiel-vecteur A”. D’après (34) et (35) et 
après quelques transformations on obtient 


8) = (0.5 Pxgraa(s)] dE (F(grad (2) PS) ar 
1 (NX 1 fd—> > dl 
Pts leo a le 


L'interprétation physique des trois derniers termes n’est pas simple ; 
il s’agit du potentiel d’une double ligne de courant que l'on peut 


À ñ2 


ta 


r4 


M 
Fig. 11. 


obtenir par un passage à la limite ; mais il s’y ajoute des courants 
transversaux dus au fait que la double ligne n'est pas, en général, 


conservative. 


1. SEGMENT DE DROITE (fig. 12). — Si y est un nombre algébrique et 
> —> 


LE . . n x 
si Xk est le vecteur unitaire de l’axe des £, on a y —À.Y. 
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D'après (37) le potentiel scalaire est le même que celui de deux 
charges ponctuelles + y, — y placées respectivement en A: et A:, d'où 


(39) Mali nl 


. 7 
Pour le potentiel-vecteur A’, (34) donne 


de 7 pu 
FRE Het us | ra 
(4o) A ee Fe X À | dè 
soit 
: , , v fassin & 
(41) A; — A9 — 0 AR J, pr À. 
Comme ona 
gs —t da dé à 3 
(42) cote «x — Se sine 00 tp M un Sin &:; 
\ = 2 Sin do 
on en déduit 
" y % . V 
(43) A = JE Sin @ dar [cos a — cos | 
Y COS %y — COS ds "Le v COS % — COS =] 
— 4rDi [ sin = Sin % û 
2. Demir-proire (fig. 13). — Sion faitæ; —0, «> —0, D: —r dans (43), 


cela correspond à une demi-droite polarisée occupant la partie néga- 
tive de l’axe des £, et A, devient l 


’ y Fi—cos 8 V 8 7 ’ 
(44) A = =ntss APE AE 0: 


sin 8 4rr 


2 4f 


Fig. 13. 


Le potentiel scalaire V est donné par (39) soit 


(45) SE DA 


AL TE Der 


Si on fait « — 0, as — =, d’où D, —7r dans (43) on obtient 


(46) ne __ V 1 Hicos CE 


9 
OR TT nt tn 2 


A,— A5— 0 


cote 
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ce qui correspond à une demi-droite polarisée occupant la partie posi- 
tive de l’axe des £; le potentiel scalaire est de signe contraire soit 


1 SONT AUDFENELS 
(47) Ve 
3. DEUX DEMI-DROITES ISSUES DE L'ORIGINE ET POLARISÉES EN SENS 
INVERSE (fig. 14), — On a alors en faisant v— || dans (44) et 
v—— |v| dans (46) 
Le c0s,0 1 COS) 2 |v| 
(48) Ao — &rr AUS TOR U PT NT cotg Ô 


> . 
Le potentiel Il qui correspond à (48) s'écrit 


21v] ) lv | 1+cos 0 
(49) M =1,— 0 Be 47 Log tps =" 7% L08: os 6 
On a, en effet 
Tr L CTI EN cos Ô.sin 
A; — [2,11 — 0] — Re 7 
> > 
rot Gi AO AV __ 2/v|. cos 0.cos # 
cl ‘à AO M hrr sin à 
CE 
car 
20 sin 6 28 cos 6.sin © 28 __cos 8.cos ? 
MS Se Tr 2Y r 22 r 


Enfin entre les composantes de A’ on a la relation 


, 0 ’ . 2 
(52) AG == .cos 6 —"A;.s10 $——" 


ce qui est bien identique à (48). 
. De (4g) on déduit aussi le potentiel scalaire V par 


: CRISE OU : THE EN RARES 
(53) eo —=— div == 57 sin he me - 


dés 


6 Pr 
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L'expression (49) n’est autre, à un coefficient près, que la fonction 
de Legendre associée de seconde espèce, puisque 


s 8 
(54) Qf (cos 8) = Log er 5° 


On notera enfin que le système de la figure (14) peut servir à définir 
l'induction et le champ d’une charge Sonchale (t) de la même manière 
que le feuillet magnétique associé à un courant linéaire sert à définir 
le champ et l'induction de ce courant. 


4. DROITE INDÉFINIE UNIFORMÉMENT POLARISÉE ie. 15). 
Quand on fait 0, « —>r dans (33) et que D, sin 6, est constam- 
ment égal à r sin 8 on obtient 


(55) Ac te 


0 Z 
Fig. 15. 


Comme les extrémités de la droite sont rejetées à l'infini, il n'ya 
plus de charges fictives libres à considérer et 


(56) = 0: 


Il est facile de trouver le potentiel de polarisation 1 correspondant 
à (55) (56); il s'écrit 


4x ‘ sin 6 


On a eu effet, d’après l’ expression du rotationnel et de la divergence 
en coordonnées polaires, 


’ els ) AE 
(58) Aç— (rot De = a Cl) = k 5 
ve a AE ' CE 
eV —— div =: 56 sin 0.11] = 0. 


() Voir E. Duran, C. R. Acad. des Sciences, avril 1994. 


da dns 


"+ 4 
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, 


pe res 
Les composantes cartésiennes de Il sont plus complexes et s'écrivent 


V 


= cotg 0.cos 


Il 
(69) TS 


y —,;cotg 0.sin o 


IE = 
En tenant compte'de (51) et de 


sin © do cos © nl) 


E(Go). E—— 


GE r sin 6 ner sin 8 d£ 


on vérifiera aisément les expressions (59); par exemple 


cos © cos 8.cus © $ sin © \} 
D Na 2 Lente RSR 
el RTE = cotg 6.sin ? res À 
EAN 4 sin © cos 8.sin © cos © , 
= — }) — : —_— — S | 
2,11, EE He < + colg 0.cos +. AR 
2, IL, 0 
4 . . . => 
ce qui donne bien div I—o. 
5 : PoTENTIEL DE POLARISATION DE LA DEMI-DROITE POLARISÉE. == On ne 


pouvait l'obtenir par la formule (5) car l'intégrale était divergente. 
Mais il est facile de voir que l'on peut obtenir le système considéré en 
superposant deux demi-droites polarisées en sens inverse et une droite 
indéfinie ; on divise ensuite par 2 pour avoir la densité y sur la demi- 
droite qui reste ; si cette dernière coïncide avec la partie négative de 
l'axe des z (fig. 13), en superposant (49) et (59) on obtient 


a U ) 


y : (1 
(61) =; cote 0.cose I,—;-cotg 6.sin © N,=;{Log Re 
3. Distributions superficielles (fig. 16). 
— 
1. Le POTENTIEL sCALAIRE. — On décompose + en sa partie normale 


» et sa partie tangentielle par l'expression 


>  — 


> > —> > — 
(62) - s—=n.(n.s)+[nxX[sXn]] 
7 étant le vecteur unitaire de la normale positive à la surface S. On 
a alors 

, . — > TN T 
(63) V—— div He (n.2. (re. grad (+) 48 
LE = re 2 1 
2 fi x[r x n]}.grad (2) .dS. 

La première intégrale est Île potentiel d’une couche double de 


7) par unité de surface. Cherchons à transformer Ja 
# 


— 
moment n.(n. 
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deuxième intégrale ; pour cela remplaçons le gradient relatif aux 
variables x,y,£ par le gradient primé relatif aux coordonnées du 
point M sur la surface ; il est égal au premier changé de signe; de 
plus, comme ce gradient est multiplié scalairement par un vecteur 
tangentiel on peut convenir que ces dérivées primées sont prises sur 
la surface. On peut alors écrire successivement 

*. Ce ne Eee A FAI e 2 UE Se Re 
(64) [tn x [rx nil-grad (<).4S— [[grad (2) x [n x <i]n. ds 


> —> — dl D NE nr ds 
| Mr Sache iGe-rot Rxs)s 


p gé- Si 


M (x,y,2) 


Fig 16. 


> 
X est le vecteur unitaire de la tangente positive à la courbe C; on sait 


t 


ds . 
u'il est relié iti n 
q au sens positif de la normale n à la surface. Posons 


A > + 
(65) V=(X.fr x +) S——(n.rot in x =). 


Dans ces conditions l'expression (63) de V peut s’écrire 


à — Non , 
(66) Va! fase + [Ts + ETUE 
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Ce potentiel est donc le même que celui d’une couche double de 


°Lt » CP . ns . . 
densité (n.+), d’une densité linéaire X et d’une densité superficielle 5’ 
de charges simples. 


Lorsque les dérivées sont prises sur la surface on a 
Dors ee retire 
div'{[n X a]=—\(n rot’ a) 


pour un vecteur a quelconque et si N est le vecteur unitaire de la 
normale à la courbe C dans le plan de la surface S on a aussi 
> — _ a : 

[x X n]=N ; on peut donc écrire au lieu de (65) 


> + — 


+ > s 
(67) X= (N.*) s——div{n X[rX n]| 


On sait (!) que le potentiel V est discontinu à la traversée de la 
surface S et que l’on a d’une manière plus précise 


> 
_ (68) Ve — Vo ==(".2). 


€o 


2. LE POTENTIEL-VECTEUR. — (28) et (62) donnent 


» (69) Pro f(n.5. [rx ei :)] JS 


1 (ET = — — _/: 

= [C x [rx n]] x grad O1 ds. 
Cherchons à transformer la première de ces intégrales ; pour cela 

nous introduisons le gradient primé pris par rapport aux coordonnées 


€ = rie : Sa 
du point M’ et comme ce gradient est multiplié vectoriellement par n 
» on peut se contenter de prendre le gradient primé sur la surface. On 
» peut alors écrire successivement 


s je [rx grad'(+)] 4s 


En posant 


> 
DCTt) col —(n.7) 


_ > > >> 
ok ——[n X grad'(n.r)] 


(:) Voir par exemple l'ouvrage de l’auteur : Electrostatique et magné- 
tostatique, p. 58. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Septembre-Octobre 1954). 35 
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et en portant dans (69), on obtient 


PRE _ 
Qn Ê=-E ([rxgn(i]es +2 (été fes. 


S 


Les deux derniers termes du second membre de (72) correspondent " 


respectivement au potentiel-vecteur d’un courant magnétique linéaire |” 
non conservatif, et au potentiel-vecteur d’une nappe de courants 


magnétiques de densité superficielle FR. Vérifions que l'apport des 
courants superficiels compense les pertes du courant linéaire de telle 
sorte que l’ensemble forme un système conservatif. 

Quand un courant n’a pas une intensité constante le long d'une 
courbe C, il abandonne dans l’unité de longueur une quantité de 
l’agent transporté égale à — dI/d!. En effet, en un point 1 1l rentre 
par seconde une quantité I; —(d4Q/df), et en 2 distant de 1 de A/il 
sort la quantité 1 —(dQ/df); ; il est donc resté entre 1 et 2 la quan- 
tité 1 — 1, ——A(dQ/dt) — — AI et par unité de longueur — AI/A/ 
soit à la limite — dI/d/. On peut donc dire que le courant reçoit par 
unité de longueur la quantité d'agent + dl/d[. 


Revenons au problème qui nous préoccupe ; d’après la définition # 


"ut vd a Le PE , . . 
de la densité de courant superficiel £’ la quantité d'agent qui arrive « 


par seconde sur l’unité de longueur de la courbe est 


> — = nr de 2 ES Se 
(Se) ANA) EUX nl ATEN RS f]==.in x [grad’(n.5) x ]] 
FN URRR ado cal 
—7.grad AN)= = 


27 


La quantité ainsi apportée est donc bien égale à celle reçue par le » 


> 
courant linéaire l'—(n.+)/c0. 

L'interprétation de la première intégrale de (72) en terme de cou- 
rants n’est pas simple ; on peut faire apparaître le potentiel-vecteur 
d'une double nappe de courants mais il reste une densité normale 


due au fait que la double nappe n’est pas conservative en général. 
On a en effet. 


(nt) Eéxgraa (5) = (rgraa(1)) AR [Exera (2)]) 


ip) 


On sait (!) que le potentiel vecteur A’ subit une discontinuité à law 


traversée de la surface S, qui est donnée par l'expression 


(75) À; de, "x. 


Ce 


(°) Voir par exemple l’ouvrage de l’Auteur déjà cité, p- 59. 


si émail f À 


4 
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3. EXEMPLES DE DISTRIBUTIONS TANGENTIELLES. — a) Cercle de rayon a. 


—+ 
Supposons d’abord + normal au rayon, soit (fig. 17) 


(6) = 0 = fr). 
D’aprés (67) on a 


« . I 
V0, s—=— div :=-——0; 
LR 


donc V — 0. 


Fig. 17. Fig. 18. 
. re - 
Supposons maintenant = radial (fig. 18) et de la forme 
LOIRE re a 

(77) *=— > grad Log p——— avec p— VE? + n°. 

On a alors 

> 

(18) V=(N=—E 


: et l’autre intégrale de (66) donne 


‘T 


\ I T ds I 
(79) V= EE false =. à 

ce qui est le potentiel d’une charge ponctuelle placée à l'origine. 
b) Sphère de rayon a (fig. 19). On donne 


7 
(80) are T0—3ra sin 0 


D'après l'expression de la divergence sur une surface, on a 


VER à : 
(81) d—— div is - (sin 0.) 0. 


J1 faut cependant réserver les points A et B où sg devient infini ; on 
a à prendre la dérivée de o/o qui peut être finie ; pour savoir quelle 
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: Fu 
est la valeur de la divergence de + aux points À et B, on transforme 
en intégrale curviligne par la relation 


(82) fais a4s= | (N:5 dl 


> ; $ UE ; 
où N est la normale extérieure à la courbe C qui limite le domaine S 
sur la surface sphérique considérée. 


On a alors d'après (66), où X —0, puisque la surface n’a pas de M 
limite, 
8 Aa dr RTE div’ : 
(83) V=—E [ST as. 
. EUR 
Comme div’ = est partout nul, on peut remplacer la surface de la « 
sphère par deux cercles de centres A et B très petits et de rayon a.sin 0. « 
On peut alors faire sortir r de l'intégrale en lui donnant soit la « 
valeur r, soit la valeur r,. On transforme ensuite les intégrales curvi- ” 


lignes par (82), ce qui donne successivement h 
x DSP AT : Le 2T : 
(84) V=—ie masin0.de— À |, a sin 0.de } 


SE TAMTUT I ] 
F7 LATE Pa En : 
Ce potentiel scalaire est donc le même que celui de deux charges 
F 


ponctuelles — q et + q placées respectivement en A et B. 
c) Cône d'axe Oz (fig. 20). — On donne . 


PR 1 L' 
(85) Fr Sn Te == 0: 
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» n + > ONE . 
Il n’y a pas à considérer de densité linéaire X puisque la surface 
est limitée par le cercle à l'infini d’axe Oz, qui n'apporte aucune 


contribution au potentiel. Il n’y a pas non plus de densité o’, car 
d’après l’expression de la divergence sur une surface conique on a 


Il faut toutefois examiner la question de plus près pour l'origine O. 


On a 


I div’ Fra I 1 HER 

Vs D dS=— 7 à [div +.48 
RE : 

car div’ rest nulle partout sauf en O. On transforme ensuite une inté- 

grale curviligne prise le long d’une circonférence d’axe Os et de 

rayon 7 sin 6 ; avec d{ —r sin 0,.de on peut écrire 


1 L A TS MOE v J'TE Dr GORE: 
(86) V——;. 2 [CNE fon 1.1. 


BTE0 * ro 2T0 ATEo ‘ ro 


Ce potentiel est donc le même que le potentiel d’une charge ponc- 
_ tuelle — 7 placée au sommet du cône, comme on s’y attendait physi- 
quement. 

d) Demi-plan limité par l'axe Oz (fig. 21). — Le potentiel coulom- 
bien (66) n’est plus valable. Si l’on a + — Ci on voit d’après (67) que 
le potentiel scalaire est le même que celui d’une ligne uniformément 

- chargée. Avec les données 


| (87) Ti t 0) 


on a N —7, « —0 et l’on sait que les potentiels d’une telle distribution 
s’écrivent 


(88). V———LogR A, —A;—0 A ——,0 


2T€0 
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' 
avec ; 
TRE TES Al y 
(89) R=— vx? + y? Parc ige 
—T<0<T. 


Il est facile de trouver le potentiel de polarisation correspondant 
à (88); il s'écrit 


(90) 1, == [x Log R— yo —x] ll, =, = 0. 


Fig-rare 


On vérifie sans peine que l'on a 


> > — = 
(g1) eV —— div Il (rot M, ——2,1l, = = .0 
T ol E —— 
Tan RO (rot Il), — (rot Il), = 0. 


2T€0 
(On notera que le crochet de (go) est la partie réelle de z (Log 5 —1) 
AVeC.£ — x + 1y). 
4. DisTRIBUTIONS DE DIPÔLES NoRMaAux. — Ces distributions sontiles 


plus connues et dans le cas particulier où la grandeur du vecteur + est 
constante, on a d’après (66) (72) 


(92) \= 0 
=" par 
(93) RE Per A PTS 


» 


Ces formules sont bien connues en magnétostatique car elles corres- * 


Done aux feuillets magnétiques. Ici nous avons un feuillet électrique 


et À’ est le potentiel-vecteur d’un courant magnétique fictif constitué 


par des masses magnétiques fictives en mouvement. 
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Si l’on ne prend aucune précaution, le potentiel V n’est pas uniforme 
car Q a une infinité de détermination. Pour que V soit uniforme il 


suffira de préciser que Q est cémpris entre deux limites différant de 4r. 
Par exemple si S est une surface fermée, on a 


(94) Q—0o à l'extérieur 


Q—4r à l'intérieur (fig. 22). 


ES 
Pour un plan indéfini, si l'on choisit la normale n 
m1; —0) Gn à 


(99) Q—2rx pour £>0 Q—— 2x pour, £ <o. 


La variation de Q le long de Oz est donnée par conséquent par la 
courbe de la figure 23. 


2 —— 


+ ————— 
0! Fa 
—— 2x 
Fig, 23. 


. Pour un démi-plan, d’arête Os (fig. 24), on a 


(96) 9—=—2p——2 arc tg() avec —r<P LR. 
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En effet du point P le demi-plan est vu sous l’angle 26. En général 
deux demi-plans formant un dièdre d'angle + interceptent sur la 
sphère de rayon 1 ayant son centre sur l’arête du dièdre, une surface 


29. On a en effet 
s—0=— fai [sin 0.de=e [sin 0.di— 2. 


On voit nettement que Q est multiforme avec (96) et qu'il faut 
limiter le domaine de variation de + pour avoir une fonction uniforme 


des coordonnées dans le plan x,y. 


. On notera qu’à l’origine, Q prend toutes les valeurs depuis — x 
jusqu’à r. On a un phénomène analogue pour toute surface S limitée 
par une courbe C; sur la courbe, Q prend toutes les valeurs comprises 
entre les valeurs de part et d'autre de S. 


Fig. 25, 


Pour un cône ouvert (c’est-à-dire n'ayant pas de base) de demi-angle 
au sommet 4/2, on a (fig. 25) 


(97) à l'intérieur : Q”—(a — 4x) à l'extérieur : «. 


DR LS, 
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Dans tous les cas, quelle que soit la surface S, on sait que Q 
présente une discontinuité de + 4x quand on traverse S. 

Sur la surface même, en un point régu- 
lier, la valeur de Q est la demi-somme 
des valeurs voisines et de part et d’autre 
de S. Q; — 2x pour la sphère: Q, — 0 
pour le plan; Q—x—2r pour le cône 
ouvert. 

La relation 2Q,; — Q,,, + Q,, n'est pas 
valsble quand la surface présente un point 
singulier. Par exemple, en un point coni- 
que, pour une surface fermée, on a Q; qui 
estégal à l’angle solide des tangentes. Pour 
le cône ouvert de la figure (25), on a Q — 0 au point O. Pour le cube 
de la figure 26, on a 


Q$ —— + au point P: 


Qs — — au point P;: 


Si nous voulons que le potentiel (92) donne une valeur du champ 
partout, y compris la surface S elle-niême, il faut définir les dérivées 
d'une fonction discontinue en un point de discontinuité. 


4. DisTRIBUTIONS VOLUMIQUES. — On en trouvera une étude détaillée 
dans l’ouvrage déjà cité de l’auteur (p. 62). 
> _ 
III. LE CHAMP E ET L’INDUCTION D' 


4. Formules générales. — Ces vecteurs sont définis à partir de V et 


—# » 
. A’ par les expressions 


me = Dos LR 
(98) E=— grad V=—= grad div Il 
Se Mi 
D’ — rot A’— rot rot Il 


2 4 re Ne a $ 
Si l’on tient compte de l'identité rot rot— grad div — A et de (2), 
(6), (14), (22), on voit que les potentiels obéissent aux équations 


— 
rot À°— :9 grad = 


(99) 


et 54 
| (100) div A’ = 0 


. puisque la divergence d’un rotationnel est toujours nulle. 


RASE 
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Cette formule (99) peut encore s’écrire 

' FR 

(101) D'—:,E + P. 
C’est la relation bien connue entre l'induction, le champ et la densités 


FA . ee . . Éd. 
volumique de moment électrique. P est une fonction ordinaire pour 
les distributions volumiques ; il devient infini pour toutes les distri- 
butions occupant un volume nul et il est alors représenté par les 


expressions (2), (7), (18). P'étant nul en dehors des distributions, on 


a donc 
+ 


1Y 

(102) DER: 
Cependant il faudrait se garder de substituer purement et simple- | 
ment (102) à (101) pour des distributions occupant un volume nul. Ons 
en déduirait des conséquences qui seraient incompréhensibles et l’on" 


: AT 3 ne > 
ne pourrait plus mettre en évidence le fait que D’ et E n’ont pas les 
mêmes sources. ‘ 


_ S 
Evidemment, si l’on se borne à calculer E pour en déduire les forces, 

il n’y a aucun inconvénient à prendre toujours (102). Par contre 
certaines propriétés dues à la différence de nature des deux vecteurs 


disparaîtraient avec cette expression. 


En 
Par exemple E dérivant d'un potentiel scalaire, on a toujours 
c ANR ï 
(103) rot H— 0 : 
car le rotationnel d’un gradient est toujours identiquement nul. De“ 


même la divergence d’un rotationnel étant toujours identiquement 
nulle, on a 


(104) div D'—0. 


ee 
De plus É est toujours produit par des agents fixes (charges ou« 


o 


. . De . . 
dipôles) tandis que’ D’ est toujours produit par des agents en mouve-* 
ment (courants magnétiques fictifs ou double nappe de courants 
magnétiques fictifs). ; 


De (101) on tire | 


(105) div É——> div P 
(106) rot i 


et les second membres de (105), (106) doivent être conservés, même 


pour des distributions occupant un volume nul. De ces expressions 
il résulte que l’on a 


(107) Va Ve É. di) PE —0 
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= 
et que le flux de D’ à travers une surface S s'appuyant sur un contour C 
ne dépend pas de S, soit (fig. 27) 


(108) = [(D.n)dS = | (D.r)ds 
et 
(109) P'— 0 


pour une surface fermée. 


ñ 
S2 
Fig. 27. 


5: 


Toutefois pour que ces expressions aient une validité absolument 
générale nous verrons qu’il est nécessaire de prendre en considération 
les dérivées des fonctions discontinues, comme Q, aux points de dis- 
continuité. 

Les seconds membres de (105), (106) peuvent être interprétés comme 
des densités volumiques de charges p et des densités volumiques de 


TA L 
courants z , soit 


>  —+ 


> » > 
(tro) o—— div P sé rot EL; 


ee . « . 
Même quand P n’est pas une fonction au sens ordinaire du mot, 


ces expressions peuvent être utilisées à la manière habituelle. 


De (99), (100) on en déduit que les potentiels obéissent aux équa- 
tions du second ordre i 


> — ee + 
165%) AN Pr AV —= div P—— p/£0. 


€o 


2. Le dipôle ponctuel. — Vérifions que (2) donne la densité p de 
charge correspondant à un dipôle ponctuel, c’est-à-dire que l’on a 


» +. > _ 
(112) fe D=0 feédo=— | araiv P«dov—=p 
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l'intégrale étant étendue à tout l’espace ; en effet, en notation explicite, 
on peut écrire successivement 


More (2) .dv 
| 


car l’iutégrale de surface se n'LyA (2) s’annule sur la sphère de l'infini 
où A(1/r)= o. 
E 7 . .,. . 
Calculons E et D’ à partir de (30), (32) et en utilisant les expressions 


> — k 
de grad et de rot-en coordonnées polaires. On a 


Ge oV 2p cos 6 
E,—(— grad Vh=- 5x = 
(114) E?—10 
: E SR 2 AE RD  CSTENS 
= (— grac K=—; CR re. 
et 
4 Re 1 à ' 2p cos 0 
D=(ro A); (sin 0.44) = 
; > — à in 6 
5 Pie EE op se 
(115) De = (rot A’)5 — ra (As) =; = | 
D' FR $ 
e—(rot A’Je — 0 
On a donc ‘ 
> _ 
(116) D'= É. . 


À à ‘+ 
vec les coordonnées polaires on en trouve donc pas le terme P« 
supplémentaire. C’est là un fait général et si l’on ne prend pas de 
précautions on trouve toujours (116) et non (101). 


de 7 “ . 1 
Si on calcule le flux du vecteur DL’ à travers une circonférence 
d’axe Os, on obtient successivement 


: bed $ DRE Phare : 
(17) & = Jr. Das= frere das = [°R di= |, A,.dl 


p 


sin? À 
r 


— 27p À, —— 
et l'on sait que d’— Cte est aussi l’équation des lignes de force. 


3. Les distributions linéaires. — Vérifions que le potentiel-vecteur (44) | 
d'une demi-droite polarisée, ou le potentiel-vecteur (58) de deux demi- 
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a . . , SATA M . . 
ss issues de l’origine et polarisées en sens inverse, donnent bien 
induction d’une charge ponctuelle y et 2v. On a en effet, pour (44) 


(18) De — Do —0 

D,= (rot À), D[sine. cos? re 
et pour (58) 
(19) De =Ds—o 

D - [sin 0(— cote 0)] =. 


Il est aussi facile de vérifier que le potentiel-vecteur (55) donne bien 
une induction nulle : 


TE. 1 à Lo: v 2 
| pate) ra (r &rr ‘ sin )=0 
’ I n\ 
54 D, — ; PE (sin 0.Ac)=— 0 
ï { D, = 0 


4. Les distributions superficielles. — Limitons-nous au cas où l’on 

a des dipôles normaux, de grandeur constante. On a alors les poten- 
tiels (92), (93) et nous voyons que les formules (98) nous obligent à 
prendre les dérivées d’une fonction discontinue en un point de disconti- 


nuité si l’on veut que Ë soit aussi défini sur la surface S. 
Prenons le cas simple d’une distribution sur un plan indéfini nor- 
"mal à Oz, à l’origine des coordonnées. La variation du potentiel V 
est alors représentée sur la figure 23. Sa dérivée est partout nulle 
» sauf pour £ — 0 où elle est infinie et où elle s'exprime à l’aide de la 
» fonction de Dirac ô(s). On a donc 
2aV fc 
DCr21) E——5——7.û(2)=0 PE E;=0" 
Er 
Vérifions que la circulation de É de — à + + est bien égale à la 
différence de potentiel — +/c5, conformément à (107). En effet, d’après 
la propriété connue de la fonction de Dirac, on a 


| co | Ca + œ 
(T2) : Eds=—< f ô(z)ds ——— : 


+ — © €o 


— 
Par contre l'induction D’ est partout nulle et même sur le plan :—0. 
L'auteur a étudié ailleurs (‘) d’une manière détaillée le champ et 
l'induction d’une couche de dipôles sur un disque circulaire. 


(:) Bulletin de l'Union des Physiciens, juillet 1954. 


2. di ts 


LD. 
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Considérons une surface S limitée par une courbe C (fig. 28). P est 
donné par (18) et, entre les vecteurs É, D'il y a la relation (101). Sur 
la surface S, P est infini et le gradient de Q étant infini il en est de 
même de É. Donc D” se présente sous la forme (œ—) qui a une 


vraie valeur finie; cela va de soi quand on pense que la source de D 
est le courant fictif qui circule le long de la courbe C. 


. . a 
De même en vertu de (107) la circulation de E pour une courbe 
fermée, coupant ou ne coupant pasS est nulle; il n'en est pas de mêmes 


_— 


À 


A ee 


N. 


Sy 


Fig. 26. Fig. 29. 


ou 

de D’. Nous avons montré dans une note aux Comptes rendus de“ 

l’Académie des Sciences (1954, t. 238, p. 1394) que l'intégrale curvi-w 

ligne de | 
T > I 

(123) PL, y 5) = — 7 ,ma(+) as 

le long d’une courbe fermée l coupant la surface S, m fois dans le 

sens (— +) et n fois dans le sens (+ —), avait pour expression 


(124) JR Ëdh = (men). 


omme on a D'=2,EË + P et comme E a une circulation nulle, on 
en déduit 


(125) fr. d) = (ny: 
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ce qui est l'expression du théorème d'Ampère pour les courants magné- 
tiques circulant le long de C. 


… Pour les systèmes à deux variables, au lieu de (123) et conformément 
à la figure 29,ona 


+ + 


ÉSRREES + 
(126) ee |. N.A Log R.d!{ ÎRB.dl)= (mn. 


Enfin pour les systèmes à une variable, on a 


fr Ba 


+ — 
(127) =, o(s) (Pal) =(m-n)s 


| ô(£) étant la fonction de Dirac. 


9. Distributions volumiques. — Dans ce cas P est une véritable 
fonction et on ne rencontre aucune difficulté de principe. On sait (!) 
que les densités fictives volumiques (110) doivent être complétées 
par les densités superficielles 

> —+ 


>> — 
» (128) 3=—(n.P) ok ——[n x P]. 


Dans tous les cas E est produit par les charges fictives 6, p tandis 


Ne : pes a A Tr 
que D’ est produit par les courants magnétiques fictifs 2”, k’. 


(Laboratoire de physique théorique 
de la Faculté des Sciences de Toulouse) 


(:) Voir, par exemple, l’ouvrage déjà cité de l’auteur, pp. 62 à 66. 
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INTRODUCTION 


+ Les progrès récents de la théorie de l’émission y permettent 
d'aborder l'étude des niveaux excités des noyaux par différentes 
: méthodes expérimentales donnant des renseignements complémen- 
taires : 
* a) Les calculs précis des coefficients de conversion interne pour la 
*couche K des rayonnements magnétiques et électriques et ceux pour 
les couches L; L Lirr des rayonnements E(1) E(2) M(1) permettent de 
déduire dans de nombreux cas la nature et la multipolarité des 
rayons y, mis en évidence par les mesures des raies électroniques de 
conversion à l’aide de la spectrographie £. 
» b) Des renseignements utiles sont également obtenus en tenant 
‘compte de la formule de Weisskopf qui permet de prévoir l’ordre de 
srandeur de la vie moyenne des états excités dans les expériences de 
coïncidences. 
c) Enfin les expériences sur les corrélations angulaires YY Où ay 
permettent, en théorie, de connaître les spins des différents niveaux 
intervenant dans l'émission des particules en coïncidence. Cette : 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Septembre Octobre 1954). 36 
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echnique pourtant ne peut être employée que dans des cas très parti- 
culiers. à 

Pour les émetteurs « présentant des raies de structure fine la mesure 
par la spectrographie magnétique de l'énergie et de l'intensité des 


différentes raies forme la base de l’élaboration du schéma de désinté-. 


gration en donnant certains niveaux d'énergie du noyau formé. 
Il faut remarquer pourtant, comme nous le constaterons au cours 


de ce travail, que la théorie de l’émission à ne permet pas actuelle-* 


ment de déduire les transitions de spin entre ces niveaux. Seule la 


confrontation des résultats donnés par les différentes techniquess 


expérimentales (spectrométrie «, 8 et y; technique des coïncidences) 
permet de connaître de manière précise les schémas de désintégration 
de ces isotopes, qui sont en général très complexes. 

Dans ce travail nous avons étudié les rayonnements de conversion 


des émetteurs : AcC, Pa, Lo, °?6Ra et RTh. Nous avons utilisé prin- 


cipalement la technique de la spectrographie Ê pour rechercher les 
raies électroniques de conversion du Pa; et la technique des coïnci- 
dences a-électrons pour déterminer l'intensité absolue des raies de 
conversion. 

Les résultats obtenus sur les schémas de désintégration, nous ont 
conduits à étudier les théories de l’émission à. En particulier, nous 
avons donné une méthode de calcul permettant de résoudre de 
manière relativement simple les équations de Preston. Cette méthode 
nous a permis de calculer les intensités théoriques des raies de struc- 
ture fine correspondant au premier état excité des noyaux pairs-pairs.! 

Il faut remarquer ici que l'étude des schémas de désintégration des 
émetteurs & apporte une contribution importante à la vérification des 


« 


* 
# 
Le 


hypothèses théoriques faites sur les modèles nucléaires. Rappelons“ 


que c'est en étudiant la systématique « qu'Elsasser en 1934 proposa 
le modèle de la structure en couches, dont la théorie s’est développée 
récemment. Actuellement, la connaissance des énergies, spins et 
parités des états excités des noyaux formés par émission à permet de 
discuter la validité des modèles nucléaires. 


°R 
1 


N. 
È 
È 


CHAPITRE PREMIER 


GÉNÉRALITÉS SUR LA THÉORIE DE L’ÉMISSION « 


Introduction. — Les différentes théories de l'émission « conduisent 
à la formule (1) qui donne une relation entre la constante de désinté- 


gration X et l’énergie de la particule « émise. 


(1) \=POéru 
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Les facteurs du membre de droite ont la signification suivante : 
€” : Pénétrabilité de la barrière de potentiel d’une particule « 
de moment angulaire nul. 

Q; : Influence du potentiel centrifuge créé par un moment angu- 
laire /-£o de la particule « sur la transparence de la barrière. 

P : Facteur représentant la constante de désintégration propre du 
noyau, abstraction faite de la transparence de la barrière de potentiel. 


Ges différents termes sont fonctions des grandeurs suivantes : 
masse, vitesse, moment angulaire de la particule «, et masse, rayon 
et nombre atomique du noyau formé. 

Dans toutes les théories existantes le terme Que?" est approxima- 
tivement le même. 

Par contre, le facteur P a été obtenu par Gamow (29), Sexl (75) et 
Preston (50) en faisant l’hypothèse que la particule « est préformée 
" dans le noyau (one-body model) et par Bethe (10) et Weisskopf (85) 
en tenant compte du temps de formation de la particule « au moment 
de son émission (many-body model). Ces deux conceptions condui- 
sent à des facteurs P de l’ordre de 10°! pour le modèle de la parti- 
cule « préformée et de 101* pour l’autre. 

En général, connaissant expérimentalement À et l'énergie de la 
particule « on applique la théorie pour calculer le rayon nucléaire r, 
qui intervient dans la formule 1 comme un paramètre. 

Il faut remarquer que les rayons nucléaires obtenus par la théorie 
dé l'émission & n’ont pas une signification géométrique parfaitement 
. définie (voir $ 2). Mais il est intéressant d’étudier leur variation pour 

les différents émetteurs «. Cette variation est indépendante de la 
- théorie employée, bien que les rayons calculés par les théories de 
… Bethe et de Weisskopf soiert environ 4o p. 100 supérieures à ceux 

calculés par le modèle de la particule « préformée. 

On peut également dans certains cas de structure fine, connaissant 
» l'énergie et l’intensité de la raie fondamentale, prévoir l'intensité des 
» raies d'énergie inférieure. Les résultats sont équivalents pour toutes 
. les théories à l’exception de celle de Preston (voir $ 2). Nous expose- 
-rons rapidement au paragraphe 1 les théories de Gamow et de 
. Preston, que nous. avons employées pour discuter les résultats expé- 
. rimentaux. 


Théories de Gamow et de Preston. 


Hypothèses générales. — L'hypothèse des calculs de Gamow et de 
Preston consiste à supposer la particule « préformée dans le noyau, 
soumise à l’action d’un champ potentiel constant V——UÙ à l’inté- 


D + 
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ER Te. 
rieur du noyau (r << ro) et d’un champ coulombien NE Aa MÈRE 
rieur. 


La probabilité qu'une particule « de moment angulaire /—o et 


: É LOT REN Pe ; Ê \ 
d'énergie E——- soit émise est donnée par la relation = PG où « 


P est le nombre de collisions par unité de temps avec la barrière 
et G la transparence de la barrière de potentiel. 
Le facteur G a l'expression suivante (29) : 


u)  G=i(5) exp [24%] f'(V() —Eyar. 


Le nombre de collisions avec la barrière de potentiel peut être 
estimé par la relation : 


Der 


270 


où v, est la vitesse de la particule « à l’intérieur du noyau. 


Formules de Gamow. — Gamow a déduit v; en supposant que l’état M 


de la particule « à l’intérieur du noyau est égal à l’état stationnaire 15 
d’un puits de potentiel de hauteur infinie. Il s’ensuit que la longueur 


d'onde À; de de Broglie associée au mouvement de la particule a à « 
l'intérieur du noyau égale le diamètre du noyau, soit 1; —2r,. En 


" 
appliquant la relation D 2 on obtient : V; ra? 


En intégrant l'équation 2 re on obtient la formule de Gamow ! 


donnant la probabilité d'émission d’une particule « d'énergie E et de 
moment angulaire nul : 


hre’Z x 8e Ha 
(3) Meeri | — OUT RE .(mZro)?] 


où À—constante de désintégration, 

_ m=— masse réduite du système (noyau + particule «), 
Z — nombre atomique du noyau formé, 
ro — rayon du noyau formé, 
v, = vitesse de la particule « (1). 


Lorsque la particule « part avec un moment angulaire /, la barrière 


#p- 


de potentiel est augmentée de l'énergie centrifuge et l'intégrale de 


l'équation 2 s’écrit alors : 


de [= Nas amr LCL k 1) EE E®]ar. 


(hu, correspond à à la vitesse, déduite de l'énergie observée expérimen- * 


talement, corrigée de l'énergie de recul du noyau et de l'énergie de dila- | 


tation du cortège électronique (8). 
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Le potentiel centrifuge étant petit comparé au potentiel coulombien 
on peut développer la parenthèse en fonction du terme : 


___ énergie centrifuge ñ L(L 
- energie coulombienne _e Rat + Je 
Et la formule de Gamow s'écrit : 
8th hre?Z 1 8e I 
= A RATS RER HER 
(4) Fri exp [— + R(mZroe (1 —< c)]. 


Le terme Q, de l’équation générale 1 est donc égal dans cette 
approximation à : 


h 
Q, — EXP [— nn L(T+ 1)]. 


Formule de Preston. — Preston (50) avec le même modèle que 
Gamow, a conduit le calcul de manière plus rigoureuse et obtient 
. deux relations entre les grandeurs }, v,, ro et U; où U représente 
l'énergie potentielle de la particule à à l’intérieur du noyau. 

Pour {/ — o les équations de Preston s’écrivent sous la forme : 


2te (41) 
| Ai ou 
(5) ) ro p? + 18 co 


mu? /2Ze? 
di ArCOSNE JU 
2 ro 


W6 — X(ao — SIN &9 COS à) 


—. Le?Z 

Pr LT 
mu 

k= > 
les équations 5 permettent, connaissant À et v de déterminer le rayon 
nucléaire r, et le potentiel U. 

Le moment angulaire {><o intervient de deux façons différentes 
. dans cette théorie : 

1° dans la transparence de la barrière de potentiel par le même 
. facteur Q, de la théorie de Gamow; 

20 dans le nombre de collisions de la particule « avec la barrière 


de potentiel. 


(:) Pour les noyaux lourds 6&0,024l (+ 1); il suffit en général de 
. prendre le premier terme du développement. 
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e L 4 s” 27 F4 
Qualitativement nous pouvons exprimer l'influence de / à l'inté- 


rieur du noyau en remarquant que la grandeur (ukro) —=(viro) est 
peu différente du premier zéro de la fonction de Bessel I (e NS :) (1). 


La vitesse à l’intérieur du noyau (où ce qui est équivalent le nombre 
de chocs avec la barrière de potentiel) croît approximativement dans 


. I 
le même rapport que les premiers zéros des fonctions I (e + +) 


Les équations de Preston pour un moment angulaire /=<o 
s’écrivent (?) : 


av u? tg &Qze— 200 
a) 


(6) | + 


ro AH? Ki) 18 œu( Cr + 85) + au tg &0[CiKr — SiHi) 
Sz tg (ukro) + Cr 
\ b) u— —Îg %o Ki — Hitg (ukro) 


où Sy, Cr, Kr, H, sont des polynômes de la grandeur M — rl ; 


Application des formules de l’émission «. — Les formules de l’émis- 


sion « ne peuvent être appliquées en toute rigueur, que si on connaît w 


avec précision le schéma de désintégration. En effet l’équation 4 
donnant une relation entre les grandeurs À, v, r, et / et les deux 
équations 6 entre à, v, r,, L et U, il faut connaître trois données expé- 
rimentales pour résoudre ces équations. Rappelons les méthodes 
permettant d'obtenir ces différentes grandeurs : 

X est la constante de désintégration partielle se rapportant à une 
raie d'énergie E,. Lorsque l’émetteur ne présente pas de raie de 
structure fine et se désintègre uniquement par émission «, À est 


, 4 L \ p Q 1 » . 
égal à où T est la période. Si l'émetteur « présente des raies de 


structure fine on calcule la constante de désintégration partielle de 
chacune des raies à partir de son intensité relative déterminée expé- 
rimentalement. Les équations 4 et 6 peuvent s'appliquer alors à 
chacune des raies en posant : 

Na 


Li — À, total N, total : 


(1) Ceci se conçoit par l'hypothèse du puits de potentiel rectangulaire. 
La transparence de la barrière de potentiel étant Æ 1 il s’ensuit que la 
fonction d’onde 4 s’annule presque pour r—r5. Pour un état purement 
stationnaire la grandeur (Arc) serait exactement égale au premier zéro 


de la fonction I (e 2 2). 
(?) Dans le travail original de Preston (50), figure un facteur supplé- 


mentaire dans l’équation 6 a) mais on peut montrer que ce facteur est 
analytiquement égal à 1. 
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v : la vitesse des particules à formant une raie d'énergie E, peut être 
déterminée à partir des mesures de spectrographie ; 

l': le moment angulaire emporté par la particule « est déterminé 
par les spins et parités des niveaux initial et final de la transition «& 
considérée. Dans le cas général une transition entre deux niveaux 
peut s'effectuer avec plusieurs moments angulaires différents qui 
satisfont aux règles de sélection : 


a) |H—d, | LI<]I+7J,];: 


b) l ne pouvant prendre que les valeurs paires si Ill; — + et que 
“les valeurs impaires si [ljIl, — — ; 
où Ji, J,, Il;, Il; sont les spins et parités des états initial et final. 
Les seules transitions qui ne présentent plus de difficulté sur 
l'attribution du moment angulaire sont celles des noyaux pairs-pairs, 
pour lesquels il est généralement admis que le niveau fondamental a 
le spin o et la parité +. Le moment argulaire de ces transitions ne 
. peut alors prendre qu’une valeur unique pour chaque raie « (/—0 
» pour la raie fondamentale ; /—J pour les raies de structure fine où 
J est lui-même égal à la multipolarité des rayonnements y émis entre 
» le niveau excité et le niveau fondamental). 
ro et U sont des paramètres qui actuellement ne peuvent être déter- 
- minés expérimentalement. 
On emploie les formules de l'émission « pour déterminer ces para- 
mètres ce qui rend difficile, en général, une vérification objective de 
l'exactitude de la théorie. 
_ Seuls les noyaux pairs-pairs, présentant des raies de structure fine 
» et, dont on connaît par ailleurs les spins des états excités, permettent 
- de tester de manière complète les formules de l’émission « en calcu- 
lant les intensités relatives théoriques des raies de structure fine, 
après avoir déterminé le rayon r, à partir de la raie fondamentale. 
. Remarquons pourtant qu’on peut obtenir une vérification qualita- 
. tive de la théorie par l’étude de la systématique «, en particulier par 
- la discussion de la loi de Geiger-Nuttal. 


Méthode de calcul de la formule de Preston. — La formule de Preston 
n'ayant pas une forme analytique simple ne peut être résolue que par 
tâtonnements successifs. La méthode que nous avons employée pour 
- conduire les calculs du paragraphe 3 est la suivante : 
En multipliant par kr, l'équation 6 b) on peut écrire : 


I 


ro ig & — F,(ukrs). 


Le membre de droite est une fonction de la variable (pkr,) dans 
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laquelle n’interviennent pas explicitement les grandeurs caractéristi- 
ques de l’émetteur « considéré. 
Nous avons calculé les fonctions y —F,(w*r) au voisinage de la 


4 


valeur de (ukrs) correspondant au premier zéro de la fonction de 


I 
Bessel I (e + :) SH 
Pour déterminer le rayon nucléaire nous avons employé les gran- 
deurs expérimentales X,, et E,, (constante de désintégration et 
énergie de la raie fondamentale «,). Avec une valeur r, choisie arbi- 
À I . = 
trairement on calcule Re on lit sur le graphique y —F; (Aro) 


la valeur de (u*r,) correspondante. 


On peut alors connaître y et calculer À,, théorique par l’'équa-" 


tion 6 a). On corrige la valeur de r, choisie jusqu’à ce que },, théori- 
NE ETS DIS 2 
que soit égale à À,, expérimental (?). 


Nous avons ensuite calculé l’intensité théorique de la raie «, (ou ce 
h4, théorique 


ques: équivalent 4 total expérimental 


avec la valeur de r, déterminée par la raie fondamentale. 


) en calculant les équations 6 


Enfin notons que le facteur 20, de l’exponentielle se calcule facile-« 


ment en développant l'expression (x; — sin «, cos «,) en fonction de 


mu°ro \1/? £ 
:) . On obtient alors : 


Li—=COS = (Tr 


(7) 20 22[E—2x+ ++... 


Les deux premiers termes de ce développement donnent l’approxi- 


mation de 6e *‘ utilisée dans la formule de Gamow. 

Nous donnons dans le tableau [ les valeurs moyennes de la gran- 
deur (ukrs) pour / £3 et dans les figures 1 et 2 la représentation 
graphique des fonctions y et yr—+. 


{ 
’ 
| 


(°) Pour les émetteurs « pairs-pairs on doit prendre F, —0 pour la raie 


fondamentale et F;, = 2 pour la raie & (voir chap. IV). 
Pour !— 2 les fonctions S, C, H et K sont les suivantes : 


So —(3M?— 1), Co ——3M; Ha —3M (2M?— 1); Ko — (6M? — 1). 
Le terme Q: peut être calculé par l'expression : 


Dee uM—6tg 2 
x Hriou M 618 


2 ‘ 4 ’ 5 
(2) Un choix de r, trop grand entraîne 40 calculé he expérimental. 
Après deux ou trois essais on obtient r; avec trois décimales significatives. 
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TaBLeau I trs 


1e" zéro de la fonction 
I (4 #È : (ukro) moyen 
(e] r : 8 
I 4,50 Ne 
e 5,77 548 
: 7599 6,65 


(Ë767 ) 


520 \V0+ 


510 


2990 ptkro 


(Es) 


297 2,98 Hkro 
Fig. 1. 
(:) La grandeur ukro varie très peu pour un ! donné d’un émetteur à 


autre. Pourtant les calculs exigent qu’on la détermine avec quatre déci- 
males significatives. 
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Y£=?2 


/ 5.46 5,47 Hkro 

| L Fig. 2. 
# 4 
he: NSP 
BP = Influence théorique du moment angulaire sur la probabilité d émis- | 
A sion. — Dans toutes les théories, à l'exception de celle de Preston, un» 


- moment angulaire / Æ o de la particule « diminue la constance des | 
désintégration du facteur Q,. Dans la formule de Preston, par contre, 
le moment angulaire intervient par le facteur Q, d’une part et par 
l'augmentation du facteur P d'autre part. Nous avons calculé dans le. 

- tableau II l'influence du moment angulaire sur la constante de désin- 

tégration dans le cas général où elle est exprimée par Q, et dans le 


cas de la théorie de Preston où elle est donnée par l'expression P- ED (1) 1) 


d 
Le. (:) Ce tableau se réfère à la raie « du Ra (E, — 4 757 KeV) mais reste 
me x.. valable pour tous les noyaux lourds et les énergies comprises entre 4 et 
È 6 MeV. 


L 
4 / 
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TaBLeau II 


PrQ: 

l ) a 

Li Pr=0 
[e] I I 
1 0,84 1,69 
2 0,60 1,80 
3 0,38 1,59 
4 0,12 0,64 
5 nr 0,05 nm 0,30 

| 
REMARQUES. — 1° Dans toutes les théories l'influence du moment 


angulaire sur la constante de désintégration est faible comparée à 
celle des variables r, et v, intervenant dans le terme e—2" (*}; 
2° La différence essentielle entre les différentes formules et celle de 
«Preston est que pour les premières une augmentation de / entraîne 
une diminution de la probabilité d'émission, tandis que dans la 
théorie de Preston la probabilité est augmentée pour / 3. 
30 La probabilité À, étant du même ordre de grandeur que X,,: on 
» peut penser que la transition entre deux niveaux de spins différents 
de o est formée de rayons à ayant tous les moments angulaires 
compatibles avec les spins et parités des états initial et final : 
hdi; | << 13; + 13,1. Ce fait tendrait à augmenter la probabi- 
lité de ces transitions comparativement à celles d'énergie égale où 
l’un des spins est nul. 


Etude des données expérimentales. 
Nous ne présenterons pas de manière complète l'étude de la systé- 
matique « qui a donné lieu a un grand nombre de travaux (voir par 
exemple : 9, 52, 47, 16). 


- 1. Relation de Geiger-Nuttal. — En 1911 Geiger et Nuttal (30) ont 
-montré qu'on obtient une courbe continue pour chaque famille radio- 
‘active en portant le logarithme de XÀ en fonction du logarithme du 


(1) Par exemple dans le cas de la raie « du Ra on a : 
PU dro dv 
d (log )= 20 —= + 66— : 


0 


Une variation de 10 p. 100 sur le rayon ou de 3 p. 100 sur la vitesse 
change la constante } d’un facteur 100. 


E, i 
ni: 
AS ès VA PPT 


LA 
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parcours dans l'air des particules «. Par la suite on a appelé relation 
de Geiger-Nuttal, celle qui lie l'énergie ou la vitesse des particules œ 
au logarithme de la constante de désintégration (ou de la période). 
Le développement en série de la formule 7 permet d'expliquer sim- 
plement la relation de Geiger-Nuttal ; on a en effet : | 


& 4re?7 x 
Lolo (0) re 


(8) 8 EE x /mu°ro 1 /mu?ro\? 
+ + (mroZ)'® [1 SR ( mn) — 3e | re) — .. dl 


Pour Z constant le premier et le troisième terme du membre de 
droite varient peu d’un isotope à l’autre, on a donc en première 
approximation la relation : 


log 1= À + B = où À et B sont des fonctions de Z. 


En reportant le log x en fonction de . on obtient théoriquement une 


famille de droites ayant Z comme paramètre (voir Kaplan (38)). 
Certains auteurs (par exemple Perlman et al. (47)), reportent le 
logarithme de la période en fonction de l’énergie de désintégra- 
tion E,. On obtient alors pour Z constant une famille de courbes” 
continues. « 
On remarque que presque toutes les périodes des noyaux impairs* 
sont plus grandes que celles qu’on pourrait prévoir de l'étude des” 
émetteurs pairs-pairs. , 
Ceci a conduit à proposer pour ces transitions un facteur d’inter- 
diction F, représentant le coefficient par lequel il faut multiplier Xp. 
pour que le point correspondant se place sur les courbes corres-* 
pondantes des émetteurs pairs-pairs. 
Pour les émetteurs pairs-pairs, les isotopes ?*Po, ?!0Po, M0Em, - 
*’Em présentent également un facteur d'interdiction, qu’on interprètes 
comme une influence des nombres magiques Z—82, N—126. 


2. Rayons nucléaires. — L'étude des rayons nucléaires, calculés par 
la théorie de l'émission à a été faite par plusieurs auteurs (Gamow (29); 
Rosenblum et Valadares (57), Biswas et Patro (r1), Kaplan (38), 
Perlman et Ypsilandis (48)) ont employé la théorie de la particule & 
préformée et Devaney (23) la théorie de Weisskopf. 

Bien qu’en valeur absolue les rayons diffèrent d’une formule à 
l’autre, leur variation relative en fonction de A par contre est sem- 
blable dans toutes les théories. 


Ces auteurs ont montré que, pour les émetteurs « pour lesquels le. 


LA 
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facteur d'interdiction F —1:1, on obtient approximativement la 


relation : 


où aA'* représente effectivement le rayon du noyau final (A étant le 
nombre de masse) et une dimension correspondant approximative- 
ment au rayon de la particule «. 

Pour les transitions « interdites, le facteur d'interdiction se traduit 


ro—= aA!S + b (1) 


“dans le calcul par un rayon anormalement petit. 


Nous donnons dans le tableau III le rayon des émetteurs pairs-pairs 
calculés par la formule de Gamow. 


Tagzeau Ill 


Rayon 
Emetteur 108 em 
À 

à. 
Po 200 7,70 
Po 202 8,o1 
Po 20/4 7,32 
Po 206 7,34 
Po 208 7,17 
Po 210 7,04 
Po 212 7525 
Po 214 7,39 
Po 216 7303 
Po 218 7,66 
Rn 210 7:17 
Rn 212 ed 
Rn 216 7,40 
Rn . 218 776 
FR 220 7561 
EE 222 7,89 
Ra 220 7,94 
Ra 222 7,80 

. Ra 224 7,84 

4 Ra 226 8,00 
Th 224 7,78 
Th 226 7,86 


Th 


Emetteur 


234 
236 
238 


232 
234 


" 236 


238 
240 


242 


238 
240 
2h2 


244 


244 
246 


8,00 
8,16 


7,98 
729 


“ Sur ces valeurs on peut faire les remarques suivantes : 
1° Au voisinage des nombres magiques Z—382,N—:126 les rayons 
nucléaires calculés à partir de l'émission + n’obéissent pas à la rela- 


tion (aA!/). 


(‘) Il faut remarquer qu’au moment de ces publications on ne connais- 


sait pas suffisamment bien les émetteurs &, isotopes du Pu, Cm et Cf. 
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2° Pour À constant le rayon d’un noyau formé de Z protons et 
N neutrons est en général inférieur à celui du noyau [(Z + 1), (N— 1). 

3 La dispersion des points ne permet pas de tracer une courbe 
‘bien définie en fonction de A3: il semble pourtant, comme l'ont 
remarqué Rosenblum et Valadares (58) que les rayons nucléaires” 
diminuent en fonction de À pour les noyaux dont À >> 226. 


Remarque sur le facteur d'interdiction F. — Le facteur d’interdic: 
tion est défini empiriquement à partir des courbes période-énergie: 
des noyaux pairs-pairs qui satisfont la relation de Geiger-Nuttal. Il 
est difficile actuellement de donner une explication générale de ce 
facteur applicable à tous les émetteurs «, mais qualitativement on 
peut supposer trois causes possibles à cette interdiction : 

1° Une liaison particulièrement stable des nucléons pour les confi= 
gurations comportant 126 neutrons ou 82 protons. Cette stabilité est 
bien mise en évidence : 

a) Par la discontinuité des courbes représentant la relation entre» 
l'énergie de désintégration et le nombre de masse de l'émetteur « aus 
voisinage de À — 210 (voir Perlman (47)). 

b) Par le fait qu'aucun isotope du Pb n’est émetteur «. 


2° Une diminution brusque du rayon nucléaire pour certaines” 
configurations des nucléons à l’intérieur du noyau. Cet effet est pro-« 
bablement lié à la remarque précédente. La barrière de potentiel" 

étant une fonction exponentielle de r4*, une diminution de 10 p. 100" 

sur le rayon, peut entraîner un facteur d'interdiction de l’ordre” 
Au / : de 100. On a en effet : 


“ie he dro dr 

; d'(log D = 0,434 + (m2) ER 20. 

s Ces deux hypothèses permettraient d'expliquer les facteurs d’inter- 
diction des émetteurs pairs-pairs Po, ?!Po, Em, ?!?2Em et en 

ee partie ceux des isotopes de Bi. 4 

+ Mais le fait que presque tous les émetteurs impairs présentent une 


période anormalement grande a conduit pour ces isotopes à supposer” 
un facteur d'interdiction supplémentaire dû au temps de formation" 
; de la particule « avec le ou les nucléons célibataires. 

0 En particulier pour certains émetteurs impairs-pairs ou pairs- 
2 impairs, présentant une structure fine : | | 


La (par exemple : Pa, ?RdAc, ?#AcX, ##1Am et tt VS 


la raie la plus énergique est beaucoup plus interdite (F>1 000) que. 
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certaines raies d'énergie inférieure. Certains auteurs (47, 59) ont 
même montré qu’il est possible que pour **Am et AcX la raie fonda- 


mentale n'ait jamais été observée. 


Eo conclusion : 1° bien qu’on ait trouvé des explications qualita- 
tives du facteur d'interdiction, il n’a pas été possible jusqu’à présent 
d'introduire dans la théorie de l'émission « un terme représentant 
l'influence de la structure particulière de chacun des noyaux sur la 


constante de désintégration. 


20 L'influence de ce facteur d'interdiction sur le calcul du rayon, 
nucléaire ne permet pas, actuellement, d'obtenir effectivement le 
rayon nucléaire, ou de discuter sa variation en fonction du nombre 


de masse à partir des données de l’émission à. 


Calcul des intensités des raies de structure fine 
correspondant au premier état excité 


des émetteurs « pairs-pairs. 


L'étude des transitions y correspondant à la désexcitation du pre- 
mier état excité par émission « a montré que le spin du premier état 


excité est égal à 2. 


Les spins des états initial et final étant nuls, il s'ensuit que le 
moment angulaire emporté par la raie de structure fine ne peut avoir 
qu'une seule valeur. Il est donc possible dans ces cas de calculer les 
intensités théoriques des raies «, en appliquant les formules données 
pour /—2. Nous avons effectué ces calculs avec les formules de 
… Gamow et de Preston pour mettre en évidence l'influence du moment 


t 


e — charge élémentaire : 
fi — constante de Planck/2x : 
- m, — masse de la particule x : 
i 


> m— masse réduite du système : 


My 


[A 
Los 


angulaire, différente pour chacune des théories. 
Les constantes adoptées sont les suivantes : 


4,8022.10—1 UES 
1,09/42.10—?7 erg/sec 


6,6440.10—?* g 


. . Me , 2 
Æ, exp — énergie cinétique observée de la particule «. 


» Pour connaître l'énergie de transition E, il faut corriger E, exp des 


- deux facteurs suivants : 


» a) E.—=énergie nécessaire à la dilatation du cortège électronique, 
- due au changement de charge du noyau. Cette énergie de l'ordre de 


2 
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32 KeV pour les noyaux lourds a été calculée par la formule deu 
Benoist-Gueutal (8) : 
E,= 69,375 eV 


où Z est le nombre atomique du noyau émetteur. 


b) Er — (E, exp) à — énergie de recul du noyau. 


L'énergie intervenant dans le calcul est donc : 
E,—E, exp (1 + +) + 65,327, 


Les résultats sont résumés dans le tableau IV où nous avons noté : 

2e, 3, 4e colonne : grandeurs expérimentales adoptées : 

5e, 6e colonne + intensité théorique de la raie «. 

7°, 8 colonne : rayon nucléaire calculé à partir de la raie fonda- 
mentale. 


TagLzeaAu IV 


Intensité Ja (p. 100) HAS 
Emetteur RUE at, RAR TE PART Pt me 
Exp | Gamow | Preston | Preston | Gamow 
Apt es At ss la li8n Nos 
ÆThX : 8,a10,10— | à A fe 3,5 su | 9,33 7,84 
Fat | Ro . it es sa 8,8 | 0,38 8,00 
RAT. a E Ac A RAIN | 9,34 | 791 | 
Ain. : SEA a ge 73 Es 4 | 9,37 8,o1 ; 
: 
FPu. , pe eue “ . “a | 9:37 00 È 
PU LM Fo =: Se 7 24 15 | 9,44 8,00 ? 
Mon. gaie 2uelm| | ES 
| | 


de date lon 
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: Ne 1, théor 

Sur la figure 3 nous avons reporté la grandeur 22° — #17 

$ h exp le, Xp 

fonction du nombre de masse A de l'émetteur en supposant une 


+ . 
erreur de Æ 10 p. 100 sur |, exp. 


en 


I; théor 
& Ix; Exp… 


5 
4 
e) \ 
2 


+ 
= 
= 
- 


Preston 


Gamow 


05 


210 220 230 240 À 
Fig. 3. 


Discussion des résultats. — L'examen des deux courbes de la 
figure 3 conduit aux remarques suivantes. Les intensités des raies 
sont données par les formules : 


Preston : 1e a = Pres Os € 70 


Gamow : Pres PO; e 720 


Les deux courbes étant parallèles on peut conclure que le 
(P:=2) Preston 
rapport (Pi=0) Gamow 
calculs montrent même que les facteurs P, sont pratiquement 
constants, ce qui s'explique par l'hypothèse admise dans la théorie, 
.que l’état de la particule « à l’intérieur du noyau en présence de la 
barrière du potentiel est quasi-stationnaire. 
2° Les intensités prévues par la formule de Preston sont trois fois 
“plus grandes que celles données par la théorie de Gamow. Ce facteur 
provient principalement de l’augmentation de la probabilité d’émis- 
sion P, due au moment angulaire /— 2. 
3° L’allure des deux courbes (continues en fonction de A, minimum 
pour À — 226) met en évidence le fait qu’il intervient dans la proba- 
“bilité d'émission un facteur dépendant de la structure nucléaire dont 
ne tiennent pas compte ces théories. Il faut noter que, dans le calcul 
de l'intensité J;,, ce facteur ne peut pas provenir d’une variation 
‘anormale du rayon nucléaire. Nous avons en effet vérifié qu’une 
variation de 20 p. 100 sur le rayon ne change pas le résultat de manière 
"appréciable. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Septembre-Octobre 1954). 37 


est indépendant de l'émetteur considéré. Les 


L'URSS 


ect 


1 
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4° Enfin ces résultats montrent qu’il n’est pas possible, à partir des, 
théories actuelles de l'émission «, de déterminer les transitions de 
spin entre les niveaux excités par émission . 


CHAPITRE II 


TECHNIQUES EXPÉRIMENTALES $ 


Nous avons travaillé avec deux techniques différentes qui donnent 
des renseignements sur les électrons de conversion : 

a) Un spectrographe semi-circulaire à aimant permanent, qui nous, 
a permis, d’une part, de déterminer l'énergie des raies de conversions 
du Pa en utilisant comme détecteur des émulsions sensibles aux 
trajectoires individuelles des électrons et, d’autre part, de mesurer 
les intensités relatives des raies de conversion K et L du rayonness 
ment y de 350 KeV de l'AcC à l’aide d’un compteur Geiger. 4 

b) Un dispositif de coïncidences, formé de deux compteurs partis 
culiers, qui nous a permis de déterminer de manière précise le 
nombre d’électrons de conversion par désintégration à pour les trans+ 


mutations AcC + AcC/”, tes Ra, Ra + Rn et RTh + ThX. 


Spectrographe semi-circulaire à aimant permanent. 

L'avantage principal d'un spectrographe à aimant permanent sum 
les autres types de spectrographes est de permettre des mesures de 
longue durée, sans aucune régulation de champ magnétique. On: 


peut par conséquent employer des sources dont l’activité spécifiques 
est très faible. | 


Ps 


71 


1. Construction: — L’aimant permanent que nous avons employé. 


a été construit par J. Surugue (78). Nous résumerons rapidement les 
caractéristiques décrites en détails par le constructeur. 50 

Les pièces polaires de 330 X 450 mm offrent un entrefer de 
120 mm. Les bobines d’excitation sont montées en dérivation, alimen- 


tées par une tension de 110 V. | 
Le champ magnétique maxima de 785 gauss est obtenu par un 
courant de 175 Amp. L’uniformité du champ magnétique a été 
contrôlée avec précision et trouvée constante (variation inférieure 
à 1 p. 1 000) dans un rectangle de 330 mm X 120 mm. 
Dans l'entrefer est placé une chambre à vide en aluminium, de 


dimensions égales à celles des pièces polaires ayant une ouverture 


j M 
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de 95 X 150 mm sur un des côtés pour introduire le dispositif de 
focalisation. L’étanchéité est assurée par un joint torique. Le vide, 
obtenu par une pompe à diffusion de mercure, est mesuré par une 
jauge de Penning. La chambre est vidée jusqu’à une pression de: 
10—* cm de Hg en 4 min. 

Nous donnons dans les figures 4 et 5 le schéma des deux dispositifs 


Fig. 4. 


Fig. 5. 


de focalisation et quelques remarques sur les détails de construction. 
* Dans le dispositif 4 l’appareil porte-source se déplace sur une vis 
micrométrique de 1: mm de pas. L’étanchéité de la vis et de l'écran 
amovible placé sur le compteur est obtenue par deux joints Wilson. 
Dans le dispositif 5 le porte-plaque et l'appareil porte-source sont 
fixés sur un rail. Leur distance respective variable peut être réglée 
avant chaque pose. 


Comrreur GEiGer. — Le compteur Geiger de 18 mm de diamètre 
et de 30 mm de longueur utile était taillé dans un bloc de duralumi- 
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nium. La fenêtre de 20 mm sur 3 était recouverte d’une feuille d'Al de 
5 mg/cm?, collée et pressée par une pièce d'aluminium. Cette épais- 
seur a permis d'éviter la méthode de remplissage différentiel du 
compteur pour chaque mesure ce qui était nécessaire à cause de la 
faible période (T — 36 mm) du corps étudié. 

Sur la feuiile d'aluminium était placé un diaphragme variable 
qui définissait la largeur de la fente d'utilisation. La distance enire 
le diaphragme et le bord intérieur du compteur était de 2,2 mm. Le 
compteur était rempli avec le mélange normal : argon go p. 100, 
alcool 10 p. 100 à une pression de 10 cm Hg. 


PLAQUES PHOTOGRAPHIQUES. — Les plaques photographiques étaient 
_ des plaques à émulsion sensible aux trajectoires individuelles des 
électrons, Ilford G5, traitées spécialement par le fabricant pour sup- 
porter un séjour prolongé dans le vide. Une étude comparative avec 
les plaques Guilleminot Superfulgur nous a montré que la sensibi- 
lité des émulsions nucléaires est environ 5 fois supérieure à celle des 
plaques normales pour des électrons de 150 keV. 

Pour l’étude des raies de basse énergie nous avons employé des * 
émulsions de 25 w d'épaisseur, développées à l’azol. Pour les raies de 
haute énergie nous avons employé des émulsions de 100 y d'épaisseur 
développées à l'ID r9 dilué trois fois. | 

Le premier mode de développement a l’avantage de ne pas donner 
de voile de surface ; par contre, il donne un contraste moins fort que 
le développement à l’ID 19. 


Porte-source. — Le porte-source est commun aux deux appareils. 
La largeur du diaphragme Di peut varier de o mm à ro mm. Le sup- 
port de la source est constitué par une pièce de métal collée à l’inté- « 
rieur d’un parallélipipède de plexiglas. Pour les mesures de l’AcC la 
pièce de métal était l’arrête d’une feuille d’or de 1/10 mm d'épaisseur 
pliée sur elle-même. Une fois le collage effectué on rectifiait et polis- 
sait la pièce de plexiglas de telle manière que la source soit centrée 
exactement et offre une surface nette. 

Pour le Pa le support-source était constitué par la tranche d’une 
feuille de Be de 1: mm d'épaisseur, collée de la même façon. 


Le diaphragme D, est une fente verticale de hauteur variable et de 
10 mm de large. 


2. Conditions d'utilisation. — De nombreux travaux (voir par 
exemple 46, 49, 32, 2) relatifs aux conditions de focalisation et d’uti- 
lisation d’un spectrographe semi-circulaire à champ magnétique 
uniforme, nous voulons simplement rappelé les résultats, qui nous 
ont guidés dans le choix des conditions expérimentales; ces condi- 
tions sont variables suivant le détecteur employé. 
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DÉTECTION PAR PLAQUE PHOTOGRAPHIQUE. — Dans le cas où les élec- 
trons sont détectés par une plaque photographique, la forme de la 
raie et son intensité sur l’axe de symétrie Ox, perpendiculaire au 
champ magnétique sont fonctions des grandeurs /, Xo, 6 où : 


— largeur de la source. 
Xo—= 2p (1 — cos Yo) — largeur due à l’abération sphérique. 
ssh longueur de la source 
7 mp trajectoire des électrons * 


La largeur de l’image est donnée par l'expression : 
Q=—71+ 20 (1 — cos d cos 8). 
On peut montrer que la condition optimum de fonctionnement 


: . : A Re | ; 
(intensité maximum et 7 minimum) et donnée par la relation : 


20 (1 — cos do) — L. 

» Ayant admis une source de 1 mm de large et un pouvoir de résolu- 
tion de 2 p. 1v0 les relations précédentes donnent pour les conditions 
optima : 

p —00 mm, Va —=#8°2. 
Expérimentalement notre système de focalisation permettait de 
faire des mesures entre po — 25 mm et p— 125 mm. 


DÉTECTION PAR COMPTEUR GEIGER. — Dans le cas où le détecteur est 
un compteur Geiger la forme et la largeur de l’image sont fonction 


de do, 0, !, k, L et H où p—À où Let H sont les largeur et longueur 


de la fenêtre du compteur. 
La largeur de la raie vaut alors :. 


Q—71+2p(1 — cos d, cos 0) + L 


5 ’ 1 É A . , 
“et le pouvoir séparateur est donné par la même expression qu’aupa- 


ravant : 
Apr O) 


LOT 
Pour un pouvoir séparateur donné (32) les conditions optima de 


L fonctionnement sont : 
4 A Ap 172. Fi Loi) Ap , Le dos (32) 
eo) AE dre RTE Fer er 
Dans notre cas particulier, où nous nous proposions de mesurer 
- l'intensité des raies de conversion de AcC (264,6 KeV et 384,7 keV) 
on peut faire le calcul es conditions optima pour une énergie inter- 


-< 
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médiaire de 300 keV. Avec le champ magnétique utilisé de 302 gauss 
on obtient, pour un pouvoir séparateur de 0,3 p. 100 : 


LUE Tu 
h — H = 12 mm. 


Pratiquement notre système nous a permis de travailler avec les 
conditions suivantes : 


[—0o,2mm, L—o,3 mm, A—12 mm, H = 20 mm. 
Le pouvoir séparateur expérimental pour la raie de 264 keV 
de l’AcC a été trouvé égal à 0,4 p. 100. 


Dispositifs de coïncidences «-électrons () 


HSE 


Le but de l’expérience a été de mesurer les coïncidences entre les 


particules à de certaines raies de structure fine et les électrons de 
conversion dus à la désexcitation du noyau final pour déterminer le 
nombre d’électrons de conversion par désintégration «. 

Expérimentalement on observe une coïncidence entre deux parti- 
cules détectées par deux compteurs mis en coïncidence si l’intervalle 
de temps T qui sépare leur émission est inférieur au temps de résolu- 
tion S du dispositif de coïncidences. Si l’on considère une source 
émettant différents rayonnements dont l’un (rayonnement $) est en 
coïncidence avec un autre (rayonnement x) on peut écrire les équations 
générales suivantes : 


N=N (Kia. + Phe VE k4Phie) + M4 
N=N(£, Ar Phag FF k,,PR,g) + 9: 
Ne— Np (Æiaag 25 ke) + NE BI 


où N;, N: — nombre de coups/mn comptés dans les compteurs 1 et2, 


N, — nombre de coups/mn comptés par le sélecteur à coïncidence, 


N —nombre de désintégrations/mn de la source, 
k,,— probabilité de détecter une particule « dans le compteur 1 
est égal au produit : 
west} angle solide X efficacité du compteur X transmission de 
l'écran. 
TE ns kg même définition que X,.. 
p—nombre de particules $ émises pour une particule «. 


(*) Ces expériences ont été faites en collaboration avec J. Tæizac et 
C. Vicror. 


Dre 


” 


? 
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M1, 962 — tout autre rayonnement détecté dans le compteur r ou 2. 
M. — coïncidences dues à d’autres rayonnements que les rayonne- 
ments « et £. 

N;= 2N;,N,6 — coïncidences fortuites. 


Le terme Nk,,pk,4 représente la perte due au fait que deux parti- 
cules arrivent en même temps dans le compteur r. 


* Le terme Np (Æiakag + k,.kie) représente les coïncidences vraies 


que l’on cherche à mesurer. 


Appareillage. — Nous avons employé un système de deux « comp- 
teurs en croix » dont les axes sont perpendiculaires entre eux et dont 


deux génératrices sont tangentes, présentant un orifice de 4 mm de 


- diamètre au point de tangence (fig. 6). 


La matière constituant la source était placée entre deux disque de 
cuivre de 1/10 mm d'épaisseur avec un trou central de 3 mm de 


- diamètre. Ces disques étaient introduits entre les deux compteurs 
. dans le logement L, de telle manière que lorsque les deux compteurs 


; 


+ 


étaient en fonctionnement la source se trouvait à 2/10 de mm de la 
* paroi interne des compteurs. Les disques pouvaient être recouverts 


} J'écrans de nature et d'épaisseur variable. 


Ce dispositif était placé sous une cloche en verre de grand volume, 


remplie avec le mélange classique (10 p. 100 alcool, 90 p. 100 argon 


commercial) a une pression de 10 cm Hg. 
Un tel système offre les avantages suivants : 
1° L’angle solide de chaque compteur est grand (+ 27) et par 
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conséquent le nombre mesuré de coïncidences vraies (proportionnel | 
à wiw2) est maximum. ; a és | 

»0 Les compteurs travaillent dans leur partie centrale; on n'a donc 
pas à tenir compte de la diminution d’efficacité aux extrémités. 

30 On peut faire des courbes d’absorption pour des épaisseurs» 
d'écran allant jusqu’à o. 

Le fait que l’ionisation produite par des rayons a soit beaucoup 
plus grande que celle produite par des électrons ou des photons nous 
a permis, en travaillant dans la région proportionnelle du palier, et 


N c/mn 
2500 Compteur 1 
sensible aux 
rayons entre 
1500 650 et 950 V 
500 
600 800 1000 V 
RE Compteur 2 
2500 | sensible aux 
rayons 
1500 c, À et Y 
500 


1000 1100 1200 V 
Fig. 7. 


en employant un préamplificateur spécial de rendre un des compteurs. 
sensible aux rayons « et insensible aux raÿons £ et +. 

Le préamplificateur employé avait un gain de 70. Il donnait des 
impulsions de même hauteur pour chaque particule « et de grandeur 
comparable à celle produite par un préamplificateur normal de gain 1, 
relié à un compteur identique travaillant dans la région Geiger. 

La figure 7 représente les paliers des deux compteurs en croix 
placés dans le même mélange gazeux, la source émettant des 
rayons «, 6 et y. 

Nous avons vérifié que ces conditions étaient reproductibles d’un 
remplissage à l’autre. è 

Pour l'étude des électrons de conversion du rayonnement de 
350 keV de l’AcC, dont les énergies sont supérieures à 00 keV nous 
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avons utilisé un compteur Geiger et un compteur proportionnel 
fermés, munis de fenêtres minces qui définissaient les angles solides. 
Le compteur proportionnel était rempli d’un mélange de 10 p. 100 
de CO; et de go p. 100 d’argon à la pression atmosphérique. 
On obtenait avec les rayons à un palier de 450 V dont la pente était 
inférieure à 1 p. 100. 


Techniques de mesure. — Le fait qu'un des compteurs n’est sensible 
qu'aux particules à simplifie les équations générales représentant les 
phénomènes détectés. On a alors : 


Ni = Nice + No 
N—N(x,, En ph,g Roi k,,PK38) + 9%» 
N=Npkkig + N 


No représente le mouvement propre du compteur 1. Il était dans 
nos expériences de 10 c/mm environ (donc négligeable comparée à 
NÆ,,— 10 000 c/mm). 

N; peut être déterminé expérimentalement avec une bonne préci- 
Sion, il était en général négligeable comparé aux coïncidences vraies. 


La méthode employée pour déterminer le facteur p consiste à 
4e, N 5 RE 
“étudier la variation du terme N —=Phf en fonction de l’épaisseur et 


de la nature de l’absorbant placé sur le compteur 2. 

L'absorbant utilisé était de l’aluminium. Pourtant dans chaque cas 
nous avons vérifié que les 
courbes d'absorption étaient 
sensiblement équivalentes 
avec des écrans d'Au ou de 
Cu, ceci pour bien mettre en 
évidence que le rayonnement 
‘èn coïncidence avec les « était 
composé d'électrons. 

Les courbes expérimentales 
avaient l'allure générale de la 
figure 8. absorbant mg/cm° 

L'intersection de la courbe 
avec l'axe des æ donne 


le parcours en mg/cem° des , | | | 
électrons en coïncidence et permet de déterminer leur énergie. 


L’intersection avec l'axe y permet de déterminer p si on connaît w». 
En effet pour l’absorbant o on a ko — wotsf, ou {9 —1 ete: — efficacité 
du compteur pour des électrons : & —1. 


pke 


Fig. 8. 
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ETALONNAGE Du sysTÈME. — Au début de nos expériences nous avons 
travaillé avec un sélecteur à coïncidences du C. E. A. dont le temps 
de résolution était fixe, égal à 3.107 sec. 

Pour mesurer le rendement de coïncidence nous avons monté le 
dispositif de la figure g. | 
Un faisceau canalisé de particules « (source de Po) traverse les 
deux compteurs. En L est placée une feuille d’AI de 0,17 mg/em? 
pour éviter un entraînement éventuel d’un compteur par l’autre. Dans” 
un tel dispositif le rendement de 
coïncidence est obtenu expéri- 


Source Po 


mentalement par = où N: 


est le nombre de coups compté 
par le compteur 2, mouvement 
proprement déduit. ; 
Nous avons obtenu N, NI 
et — 100-002 
Ce résultat nous montre que le. 
temps de résolution de 3 X 107% 
à sec est suffisamment grand com- 
Ê Fig. 0. paré au temps de réponse des“ 
compteurs pour qu'il n’y ait pas de, 
Fa perte sur les coïncidences vraies. ! 
Par la suite nous avons utilisé un sélecteur à coïncidences du C. E. A. 
dont le temps de résolution & est variable entre 10—*7 et 2.10 $ sec. 
Nous avons alors vérifié, en mesurant le nombre de coïncidences« 
JL vraies en fonction de & que le taux de coïncidences était constant à 
| partir de 3.10 sec. À 
La détermination de l'angle solide w, a été faite avec 10 sources 
de Po d’intensités variables étalonnées avec un électromètre relié à" 
une chambre d'ionisation. 
Nous avons obtenu : - 
En, pour les compteurs en croix 6, —=w:—(0,45 +o,o2)4x; * 
pour le compteur Geiger fermé w —(0,28 + 0,02)4x. ? 
Nous étudierons dans chaque cas particulier le contrôle de la part 
des sources employées. F 
Pour faire ces contrôles nous avons suivis l’évolution des sources 
en fonction du temps. Leur activité à était mesurée au moyen d'une 
chambre d'ionisation à collection ionique reliée à un amplificateur 
permettant le comptage individuel des particules «. 4 
La chambre d’ionisation offrait une géométrie identique à celle des” 
compteurs en croix. Pour les sources dont l’activité & était trop. 
intense, l'angle solide utilisé pouvait être réduit d’un facteur 4, 10" 
OU 100. % 
L'activité £ des sources était contrôlée par un compteur Geiger | 


% 


1 
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” à 
jus 


lassique en Al de 1/10 mm d'épaisseur, dans une géométrie 


T 
fixe (o 2 — or). 
D" 10 


CAUSES D'ERREURS DANS LA DÉTERMINATION DE p. — Les causes 
d'erreurs systématiques dans la détermination de p sont les suivantes : 

a) la précision sur la détermination de w; ; 

b) les courbes d'absorption, qui théoriquement peuvent être tracées 
jusqu’à o mg/cm?, en pratique n’ont de sens que jusqu’à 0,5 mg/cm*. 
En effet les écrans d'épaisseur inférieure à 0,5 mg/cm* présentent un 
grand nombre de trous, par lesquels les noyaux de recul pénètrent 
dans le compteur Geiger et donnent lieu à une coïncidence avec la 
particule à détectée dans le compteur proportionnel. C'est la raison 
Pour laquelle nous avons extrapolé les courbes à partir de 
0,9 mg/cm°. 

ë 


k. CHAPITRE lIIl 
= 
| ÉTUDE DES TRANSMUTATIONS : AcC + AcC/”; Pa + Ac 


4 . œ 11 
| : Transmutation AcC — AcC”. 


“ 4. Résultats obtenus par d’autres auteurs. — La structure fine x est 
connue avec précision. Elle a été étudiée par Rutheford et Wynn 
“Williams (71) puis par M. Curie et Rosenblum (20), Rosenblum, 
“Guillot et Perey (60) et récemment par Vieira et Salgueiro (83). Les 
“résultats de ces derniers auteurs sont les suivants (1) : 


À E,, = 6 621 keV L, = 82:6 p. 100 

4 B, —6 274 keV 1, — 17h p- 100 

“ [| existe peu de travaux sur la mesure directe des rayonne- 

“ments y (21). Les renseignements les plus précis proviennent de 

l'étude des électrons de conversion par spectrographie a LE B: 
À ; ét 

 Surugue (78) en mesurant les électrons de conversion du dépô 

y one nsmutation AcC — AcC”, 


“actif de l'An a attribué quatre raies à la tra 


pondant aux électrons de conversion K, L, M, et N d’une tran- 


% 
» (1) Les éne 
tion. ++ 
_ Les valeurs des énergies et des intensité 
chapitres III et IV ne correspondent pas t 
vaux originaux, les auteurs nous ayant ait 
leurs les plus récentes admises par eux-mêmes. 


rgies sont celles données par l'expérience sans aucune Correc- 


s des raies « données dans les 
oujours aux valeurs publiées 
t'aimablement commu- 


> dans les tra 
niqué les va 
niqu 


+ 


re è 


552 PAUL FALK-VAIRANT 


sition y de 349,7 keV. Les intensités respectives étant 0,68 ; 0,27; 
0,035 ; 0,007. 

Li (41) a déterminé le nombre d'électrons de conversion K par 
désintégration du rayonnement de 349,7 keV en comparant l'intensité 
photographique de la raie K (264,6 keV) avec celle de la raie F 
du ThB (147,8 keV). L'activité des sources employées (AcB + dérivé 
et ThB + dérivés) était mesurée par leur rayonnement «. Les intens 
sités photographiques étaient corrigées de la différence de sensibilité 
des plaques pour ces deux énergies. Le résultat de Li est : 


(Ne) 264,6 
(Nejags — 0004. 


En prenant pour l'intensité absolue de la raie F la valeur 
0,30 électrons par désintégration on obtient pour le nombre d’élec- 
trons K du rayonnement de 350 keV par désintégration d’AcC, la 

Nez 


valeur — 


N —=0,02 ('). 


N 


Ne, 
2. Mesure du rapport d'intensité — . — Nous avons mesuré le 
L 


rapport d'intensité des raies de conversion K et L à l’aide du spectro= 
graphe B et du dispositif de focalisation utilisant le compteur Geiger. 
Les résultats n’ont pu être obtenus avec une grande précision du 
fait que la mesure au compteur n’a pas permis de séparer la raie L de 
331,4 keV de celle de 335,2 KeV provenant de l’AcB (voir 78). 
L'intensité des sources du dépôt actif de l’An employées permettait. 
d’effectuer des mesures pendant 1 heure après la fin d'irradiation. On 
mesurait pour chaque source les raies L et K successivement. Les 
résultats obtenus étaient corrigés des facteurs suivants : 
a) Décroissance de la source. 
b) Variation de l’angle solide effectif. | 
Cette correction est faite en normalisant les intensités mesurées à 
un rayon de courbure constant. ; 
c) Transmission de la fenêtre du compteur. 
D’après les travaux de Chang et Cook (15) et de Saxon (72) le 
coefficient de transmission d'une feuille d’Al de 5 mg/cm° est d’envi- 
ron 0,89 pour des électrons de 260 keV et de 0,9 pour des électrons 
de 330 keV. | 
Ces valeurs approximatives montrent que la variation du coefficient 
de transmission pour les deux raies mesurées est inférieur à 10 P. 100. 


d) Superposition des raies de 334,4 et 335,2 keV. 


s 


(1) L’intensité absolue de la raie F a été déterminée par plusieurs 


auteurs (35), (2), (42), (27). La valeur 0,30 adoptée est la moyenne des 
résultats de Martin et Richardson (42) et de Feather (27). 


ho 


! 
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D'après les travaux de Surugue (78) l'intensité de la raie de 
335,2 keV est égale à la moitié de celle de 334,4 keV. 

Nous avons tenu compte de cette valeur pour déterminer dans la 
raie observée le nombre d'électrons attribuables à la raie du rayon- 
nement de 350 keV ({). 


La moyenne de cinq mesures faites avec cinq sources différentes a 


Ne= 
donné pour le rapport du rayonnement de 350 keV la valeur 
L 
DE 0,5. 


3. Mesure du nombre d’électrons par désintégration. — Le facteur p, 
représentant le nombre d'électrons de conversion par désintégration 
a été déterminé par la technique des coïncidences développée au 
chapitre précédent. 

; Les sources étaient constituées par le dépôt actif de l’An en équi- 
Mibre, déposé sur des feuilles d'Al de o,17 mg/em? ou d’Au de 
“o,2 mg/cm°. 

… Remarquons que dans ce cas les impulsions détectées par le comp- 
‘teur proportionnel sont constituées par 99,7 p. 100 de particules « 
dues à l’AcC et par 0,3 p. 100 dues à l’AcC’. A la précision de nos 
mesures les rayons « dus à l’AcC' peuvent être négligés. 

… Dans le compteur Geiger les impulsions sont produites par tous les 
rayonnements du dépôt actif, dont 1 p- 160 environ est dû aux élec- 
trons de conversion de l’AcC, le dispositif de coïncidences ne mesure 
par contre que les coïncidences entre les particules « de l’AcC et les 
électrons de conversion (et dans une faible proportion les photons 
“correspondant à l’état excité de l’AcC). 


AE N = 
* La figure 10 donne la variation du terme pke—+ en fonction de 
œ 


J'épaisseur des écrans placés devant le compteur Geiger. 

…—. Les électrons des couches K et L sont d’après les relations parcours- 
“énergie (34) complètement absorbés par 66 et 96 mg/cm?. Nos courbes 
“ne sont pas incompatibles avec ces chiffres si l’on admet qu’au-delà 
de 100 mg/cm? les coïncidences sont dues aux rayonnements y ou X, 
“comme le suggère sur la figure 10 une efficacité plus grande dans Au 
“que dans Al. Ces courbes sont sensiblement différentes pour Au et 
“pour Al. Nous pensons que cette différence (maximum pour 
Bo mg/cm?) est due à la rétro-diffusion des-électrons dans l’absorbant 
(backscattering) qui est beaucoup plus importante dans Au que 
dans Al. 

#4 

(:) Il est peu probable qu’une grande erreur ait été commise à la plaque 
photographique sur les intensités relatives de ces deux raies, les énergies 
‘étant pratiquement égales et l'ordre de grandeur des intensités étant le 
meme. 
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ÿ 


. . à . QE. 
A l’origine, lorsque le facteur de transmission peut être pris égal 
à 1 on obtient : 


= = phe—=ps=—\(0,8220,09 108 


L'angle solide w étant égale à (0,28 0,02)4r on obtient pour ie 
nombre d'électrons par désintégration la valeur p—(3,0 Æ 0,3).r1072 


0,5 


01 Ë 
0 } 
0 20 40 60 80 mg/cem? à 

L 

Fig. 10. f 

Nex + “À 

REMARQUES. — 1. La mesure du rapport — faite avec le compteui 

L # 


# 
, pren z CRE: D: 
Geiger nous paraît plus précise que celle déterminée par comparaisof 


des noircissements d’une plaque photographique. En effet l’intensitt 
de la raie K (étant la raie électronique la plus intense du dépôt actii 
de l’An) peut être sous-estimée par suite d'une saturation du noircis: 
sement ({). | 


\ 


4 hs 


(1) Notons que nous avons testé notre dispositif expérimental en mesu: 
rant le rapport des raies F et I du ThB. La valeur trouvée (F/1—=6,7-E0,2 


+ 


est en accord avec les résultats de Arnoult (2) (F/1= 7,3) et Siegbaht 


Œ/1= 7,1) (76). 4 
; 
SEA 3 
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, 2. La connaissance du facteur p (3,0 + 0,3.10-?) et celle du nombre 
d'états excités (Na, = 17,4 p. 100) permet de calculer avec une bonne 
“précision le coefficient de conversion total du rayonnement de 
350 keV : . 
P 0,030 


Lot —= & == — = 
tot Eu =" 0,174 LA 0,030 OS21 0,02. 


ie 
Ne, 


cient de conversion dans la couche K : 


3, En utilisant ia valeur = 9,5 + 0,5 on obtient pour le coeffi- 


ER DE 8 6:03 (y 


1 


| TT Ne, /Ne, 


4. De ces valeurs on peut également déduire le nombre d’élec- 
trons K par désintégration : 


* Ne 
| K D F « 
La N =; 0,029 + 0,008. 
I en 
Ne,;/Ne, 


Ce résultat est en bon accord avec la valeur donnée par Li (41) : 


(= 0.019) , 


vise 


…. 4. Schéma de désintégration. — Nous admettrons donc comme 
- valeurs les plus exactes: | 
a) nombre d'électrons par désintégration : p —(3,0 Æo,3).10*;. 
b) coefficient de conversion dans la couche K : ax — 0,18 0,03; 


ï e 
c) rapport des intensités K/L: = 91300 
L 
‘ Ne 


> d) nombre d'électrons K par désintégration : —— — 0,029 + 0,009: 


1 
À Pour essayer de déterminer la nature et la multipolarité du rayon- 


nement de 350 keV nous avons comparé dans le tableau I nos résul- 
tats expérimentaux aux valeurs théoriques des coefficients calculés à 
partir des tables de Rose et al, (56) et aux valeurs semi-théoriques du 
| Ne 
4 rapport 


— données par Goldhaber et Sunyar (33). 
L 


4 à Ne 
(:) Le calcul de ag fait en utilisant la valeur de Surugue (Ke =) 
2 


rc 


… donne un résultat très peu différent : ax — 0,19. 


ia 
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TABLEAU Î 


Ne 
ME Ne 
AE 
ES 
Théorique Expérim. Théorique Expérim. 
(56) (33) 
{alors 0,045 1,79 
E(5) M 0,11 Ù 0,18 + 0,03 0,75 5,0 =<%0;9 
MTS TONE 0,28 7,9 4 


Les valeurs expérimentales ne correspondent à aucune valeur 
théorique calculée pour des rayonnements purs. D'autre part, remar- 
quons que pour les deux raisons suivantes on peut exclure la possi- 
bilité que le rayonnement étudié soit un E(3) : | 

1° La mesure des coïncidences a été faite avec un appareil dont le 
temps de résolution est égal à 3.107 sec, ce qui montre que la vie 
moyenne de l’état excité est inférieure ou de l’ordre de 3.107 sec. Or,” 


le calcul de la vie moyenne par la formule de Weisskopf (85) donne 
pour les trois cas envisagés : 


5.101 sec pour E(2) 
&—2.10-* sec pour E(3) 
k.10—1% sec pour M(:1) 


Ne 
2° Le rapport =— — 5,5 obtenu expérimentalement, est beaucoup: 
e | 


: LS Ne; 1 
plus grand que la valeur semi-théorique (re = 0.15) qu'on devrait. 
observer pour un rayonnement E(3). ; 

Nous concluons que la transition de 350 keV de l’AcC est soit un 
rayonnement M{1) soit, ce qui est plus probable, un mélange 
(M(r) + E(2)). | 

Dans ces deux possibilités la transition de spin AJ est o ou 1, sans 
changement de parité. 


Enfin la détermination du spin de l’AcC et de l’AcC’’ dans leur état 
fondamental, peut être déduite des considérations suivantes : 


a) Le spin du “Pb a été mesuré (40), (19) et trouvé égal à 1/2; la 
transition AcC"” + Pb étant une transition une fois interdite (28),(43), 
il s'ensuit que l’état fondamental de l’AcC a le spin 1/2 ou 3/2. 


jA 
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_ b) Le spin de l'AcC #TI dont le noyau est constitué par 81 protons 
“est 126 neutrons est certainement dû au proton célibataire. Or, pour 
- les isotopes TI et *STI, qui comprennent aussi un nombre pair de 

neutrons on a trouvé le spin 1/2 (36). 

c) Le modèle nucléaire en couches attribue à AcC/ le spin 1/2 et la 
parité + et à AcC le spin 9/2 et la parité —. 
…._ En admettant que la transition y est un mélange M, + E, on est 
“conduit au schéma de désintégration de la figure 11. 


AcC : 2 p; Spin Parité Energie(keV)du niveau de 
1= 258 mn 9/2 x AcC" d'après la Spectroscopie 


& B Y 
826% 
Ne 
V2 + 252 97 Ne 
PA 350 & = 0,18 Se 
: 1/2 + 0 0 0 


Fig. 11. 


b. Remarque sur les mélanges M(1) + E(2). — Comme le montre la 
“théorie de l'émission y (85) le mélange de deux rayonnements 


1 pat As 
M(/) + E(/+ 1) est peu probable, le rapport des probabilités Hu 


E({+ 1) 
_ étant 2 107. 
Pourtant, expérimentalement, on a trouvé plusieurs cas où la 


Ne 
. . K - .. 
détermination du rapport et celle du coefficient de conversion 


“conduisent à envisager pour la transition y un mélange M(r1) + E(2). 
En particulier nous pouvons comparer l'étude présente du rayonne- 
“ment de 350 keV de l’AcC” avec celle de la transition de 279 keV 
du #11, pour laquelle Goldhaber et Sunyar (33) ont également conclu 
à un mélange M(1) + E(2). ee 

Les expériences actuelles ne sont pas assez précises pour déterminer 


CRM RE UE à) 
expérimentalement le rapport des probabilités En) - 


Mais les valeurs expérimentales de ak permettent pourtant de dire 

que la probabilité d'émission M1) est plus grande que celle de E(2), 

» ce qui est conforme aux résultats théoriques: Fe 2 

4 En conclusion le désaccord entre les prévisions théoriques et les 

* résultats expérimentaux sur la possibilité de mélange M(1) + E(2) 
n’est pas définitif et l’étude des corrélations angulaires a-y et B-y per- 

mettra certainement d'approfondir ce problème. 


2 
7 


38 


TA 
+ 
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(e 2 
Etude de la transmutation Pa — Ac. 


A. Résultats antérieurs. — La première mesure qui a montré law 
complexité du schéma de désintégration du Pa et celle de L. Meit-. 
ner (44) qui a étudié le spectre magnétique des électrons de conver- 
sion. Cet auteur a observé 12 raies, dont 9 interprétées ont permis de 
mettre en évidence trois rayonnements y de 95, 294 et 323 keV. 

La structure fine à a été mise en évidence par Bachelet et Bouis- 
sières (4) puis mesurée par S. Rosenblum, E. Cotton et G. Bouis-w 
sières (61), (18). Les résultats obtenus sont les suivants : 


Energie keV Intensité p. 100 


CV — 5 o42 II \ 
a — 5 002 47 

CV — k& 938 25 à 
FN — L 838 3 ; 
me — k& 720 11 k 
— 4k 660 1à3 1 


Scharff, Goldhaber et Mac Know (73) à l’aide d’un compte propor-w 
tionnel ont mesuré les rayonnements X (Lx, LB, Ly) et mis en évidence“ 
un rayonnement y de 27 keV. Riou (26) avec un compteur à xénon et” 
Falk-Vairant, Teillac, Riou, Victor (24) à l’aide d’un compteur à 
scintillations, par absorption simple et absorption sélective, ont” 
retrouvé les rayonnements X et de 27 keV et ont mis en évidence” 
deux rayonnements de 300 et 100 keV. 1) 


Nous résumons dans le tableau II les résultats de ces auteurs : K 
L 

& 

TaBLEAU II \ 

4 

Intensité $ 

Energie (nombre de photons ;. 

par désintégration) 

300 +10 keV LEE NP 100 ; 

100 + 10 » 2,0 5100108» 4 

de È 0,6 » AMEL NA » : 

19 JEU; ) ; 

14,5 ms Fe à 36 +5 » | 
Rétro ARR ER PO MERR SRI ee PURE Ë 
Ë 

1 


J: Teillac (80) a étudié les électrons de basse énergie à la chambre 
de Wilson. Cet auteur a observé trois groupes d'électrons de 24. 36 
‘ et 46 keV. + 


. 
\ 


- À 4 + On 24 


De, 

W 
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Enfin, notons que Prohaska (51) a étudié par compteurs à scintil- 


lations et compteur proportionnel les coïncidences «-y et «-électrons. 
Ses résultats sont résumés dans le tableau III (!) : 


| 56 TABLEAU IT 


Coïnci- | s Nombre d’électrons 
dence Energie des électrons par désintégration 


æa—e 300 keV 23 pP. 100 
ae \ 200 » 6,6 » 
x—e 60 » 4 » 
énergie des photons : nombre photons/désintégration 
œ— y 87 keV 1,9 P. 100 


… 2. Mesure des électrons de conversion au spectrographe £. — Le 
“spectre des électrons de basse énergie du Pa n'avait pu être mesuré 
jusqu'à présent en raison de l’activité spécifique très faible de ce 
corps (période de 3,43.10* a). Dans notre cas, nous avons travaillé 
“avec une source de Pa pur de faible intensité (5.10—* millicuries). 
Elle a été préparée par électrolyse spontanée d’une solution fluorhy- 
“drique sur un support de Be de 14 mm X 1 mm (?). 
Son épaisseur était ainsi deo,08 mg/cm° ce qui a permis d'observer 
- des électrons de + 13 keV. 
… Nous avons effectué quatre poses de 15 jours chacune avec des 
“champs magnétiques de 412,6; 293,6; 198,2 et 134,3 gauss, qui 
…focalisaient aux conditions optima (o — 50 mm) des électrons d’énergie 
“respective de 275 keV, 120, 80 et 4o keV. L’étalonnage du champ 
- magnétique a été fait dans chaque cas avec les raies F (Hp — 1 388) et 
“1 (He = 1 752) du ThB à une précision de 1 p. 1 000. 
Nous donnons dans les tableaux IV et V la liste des raies obtenues 
.et leur interprétation possible. 
” La précision sur la détermination de l’énergie est de 2 à 4 p. 100 
Mpour les raies peu intenses (1 << 2) et de 1 à 2 p. 100 pour les autres. 
. Cette précision ne permet pas de distinguer certains sous-niveaux L, 


3 


.M, N. Pour ces niveaux, nous n'avons pas fait figurer d'indice. 
Les intensités relatives sont données en prenant arbitrairement le 


({) Le nombre d'électrons par désintégration donné par cet auteur pour 
“les électrons de 300 et 200 keV est incompatible avec les données de la 
structure fine « et les résultats sur les rayonnements 7. 

(2) La méthode de préparation et l’électrolyse ont été effectuées par 


2 RTE 
M. G. Bouissières (12). 


han oinfEs dd 
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Tagzeau IV 


—— 


Energie F4 Energie 

Hp des électrons Intensité Niveau du rayonne- ||" 

gauss cm keV relative ment y KeV 

2 250 * 335 1 L 357 

2 195 324 I M Q9E 

2 140 311 10 L 331 

2 080 206 7 M 301 

2 015 281 . É es 

I 276 

1 884 SOLE 10 K 3957 

1 825 * 238 5 L 259 

1 764 225 60 K 331 

1 619 194 ; 100 K 301 

1 537 * 199 5 L 198 

1 504 * 170 6 _ en 

1 4r2 * 15a 10 K 259 

1 319 win ) == cb: 

1 265 129 1 = =. 

1 098 ru 0079 2 102 

I 065 OS, É K 198 

1 030 RSOT 2 L 102 

1 O10 + 83.0 1 L 102 
996,0 22180:0 I N 82,2 
973,9 NT — M 82,3 
870,4 : 62,3 L 82,2 
839,1 * 5g,o M 63,5 
790 ,0 Maba,2 — M 56,9 
751,6 ° 47,5 — L 63,5 
724,6 "4,3 Z L 560 ll 
696,8 * 4,1 L 56,9 f' 
666,5 “37,7 _ L 38,0 
621,0 © 32,9 — M 33,6 | 
576,0 * 28,4 _ M _— f: 
538,0 559 — nn 38,0 t 
506,8 15225 2, mn NE QU 
481,7 “02010 _ Æ 38,0 ; 
156,7 : 18,0 — L 33,6 | 
398,9 ‘2 13,8 — L S 


x 
Raies de conversion de Pa — Ac. 


* Raiïes nouvelles. 


sont très approximatives du fait qu’elles sont mesurées visuellemeuf. 
et que, de plus, on ne connaît pas exactement la loi de noircissement: 
des émulsions nucléaires en fonction de l'énergie des électrons (l’effis 
cacité des plaques varie suivant la série de plaques utilisées, le temps 
de pose et Le révélateur employé). ‘7 

Les raies d'énergie inférieure à 83 keV donnent sur les clichés des” 
noircissements égaux. Le fait que, pour ces raies on a employé des 
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4 
j 


ne, « LA 4 cl 
émulsions de 25 y et un révélateur différent ne permet pas de comparer 
même approximativement leur intensité avec celle de la raie de 


194 keV. 


TaBzEeau V 


Rayonnement y Raies électroniques 
keV trouvées keV 
* 383 K 
* 357 K, L 
331 K, L, M 
301 K, L, M 
+259 K, L 
198 K, L 
103 Lis Lire M 
72382,9 LM EN 
7 63,5 Lip Lire M 
2 *..56,9 Lip Liv 
Le 38,0 L5 Lis M 
* 133,6 Le, 


eo 


œ 
Rayonnements y de Pa — Ac, 


* Rayonnements nouveaux. 


D 


REMARQUES. — 1° Les raies de forte intensité correspondent géné- 
“ralement aux raies données par L. Meitner. Pourtant dans la déter- 
mination des Ho (rapportés au même étalon que L. Meïtner) nous 
“obtenons des valeurs supérieures d'environ 2 p. 100. 

“ 20 Il existe cinq raies électroniques pour lesquelles nous n'avons 
“pu caractériser le rayonnement y correspondant. En particulier les 
raies de 24,9 et 20,0 keV peuvent être les raies de conversion N et M, 
du rayonnement y de 27 keV, mais la raie de 20 keV peut également 
correspondre à la conversion dans la couche Lx: du rayonnement y de 
« 38,1 keV. 

- 30 Le rayonnement de 27 keV, qui est probablement un dipôle 
- électrique, doit donner une raie électronique intense de + 7 keV 
(conversion dans la couche L). Nous n’avons pu mettre en évidence 


» cette raie, en raison de l'absorption et de la diffusion dans-la source, 


D. À ; ‘ 
très importantes dans ce domaine d'énergie. 


« 


plu à 8 nes | 


“ 3. Schéma de désintégration. — a) COMPARAISON ENTRE LES RAIES Y 
» ET LES DONNÉES DE LA STRUCTURE FINE &. — Dans le tableau VI figurent 
Jes niveaux de Ac déduits de la structure fine « et ceux obtenus par 


l'étude des électrons de conversion. 
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TagzeaAu VI 


Spectrographie magnétique (Energie en keV). 


Niveaux œ 8 


On voit que pour chaque niveau donné par la structure fine « on a 
trouvé un rayonnement y correspondant. 

D'autre part, la mise en évidence du rayonnement y de 27 keV très” 
intense permet de supposer qu’il existe un niveau à 27 keV du 
niveau fondamental (0) et d'interpréter les rayonnements de 358 et 
301 keV comme étant dus aux transitions (5-0’) et (4-o'). On est alors & 
conduit au schéma de niveaux de la figure 12. l 


EUR T-343 10% Parité = Energie (keV) des niveaux de : 
91 ? 


7 : 

NA IOURE Ac d'après la Spectroscopie (e : 
œol x | |œal «ul xs ct 6 Y € 
N%|4796| 25%] 9%|1%)v2% 

+ 391 383 à 


niveau 


Oo 
AR AAANAl 
AA 
Hu 
& 
+ 
| | 
B & 
8 © 
_ œ 
8 à 
} 
He NT  E 


+ = 107 102 7 . 
à : 
1 Re 40 38: —-.4 
: 
0" SA = — : 2132008 
0 2 © 
LS + ou 0 0 0 | 
ggÂc - 5 

Fig. 12. 
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D) NATURE DES RAYONNEMENTS ET PARITÉ DES ÉTATS EXCITÉS DE LAC. — 
Pour essayer de préciser la nature électrique ou magnétique et la. 
multipolarité des rayonnements observés, nous avons comparé les. 


É 


En AN GELETE 
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 ” 

valeurs expérimentales (intensité des photons ; rapport d’intensités 

des raies K : Let L, : L,,: Li) avec les valeurs théoriques de Rose (56) 

et Gellmann (31). 

. 19 Rayonnement de 27 keV. — L'inteusité de ce rayonnement 

(9 + 2 photons par 100 déSintégrations) permet de calculer l’ordre de 
- grandeur de la probabilité totale de cette transition par désintégration 
pour des rayonnements E(1), E(2), M{1) en utilisant les coefficients de 

conversion théoriques, par la formule : 


Pt = 0,09 (1 + œ). 
On obtient les valeurs suivantes : 


0,3 pour E(r) 
pe = 4,5 pour E(2) 
9 pour M{i) 
* Comme il est vraisemblable qu'il n'existe qu’une seule transition y 
de 27 keV la probabilité totale d'émission ne peut être que < 1 ; on 
» peut donc conclure que le rayonnement de 27 keV est un E(r) (‘).' 
2° Rayonnements de 38, 64 et 102 keV. — Le rapport des inten- 
….sités des raies électroniques L;: Li: Li montre que ces rayonnements 
- sont des quadrupoles électriques. 


”_ 30 Rayonnement de 198 keV. — Le rapport des intensités À permet 
« de conclure que ce rayonnement est également un E(2). En effet, les 


D K 4 # 4 
- valeurs théoriques de — sont respectivement égales à 4,5 pour E(1); 


Do,35 pour E(2) et 6,4 pour M(1) (Valeur expérimentale T = 0,4). 

… 3. Rayonnements de 3or et 331 keV. — Les raies électroniques K 
“et L de ces rayonnements étant très intenses, on peut conclure avec 
» certitude qu'ils proviennent du niveau 4 du schéma de la figure 12. 
D'autre part, les mesures de spectrographie y montrent que la raie y 
. de 301 keV est beaucoup plus intense que celle de 331 keV. Par contre, 
» les raies électroniques de conversion sont du même ordre de gran- 
- deur(K et L du rayonnement de 301 keV deux fois plus intenses que 
celles du rayonnement de 331 keV). La conclusion de ces faits expé- 
lrimentaux est que la transition de 301 keV est beaucoup plus probable 
. que celle de 331. | 
Ù Pour caractériser la nature de ces rayonnements, nous pouvons 
remarquer que : 

* a) ces rayonnements ne peuvent pas être des E(r) car la faible 
| valeur du coefficient de conversion (ax —0,02) entraînerait une 
» grande intensité y en contradiction avec les mesures de Riou ; 


(1) 11 est intéressant de comparer cette transition à celle de 50 keV 
du RAC, pour laquelle on a également conclu à un E(1). 


| 
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b) la multipolarité de ces rayonnements ne peut être supérieure à 2 
puisque l'émission de ces rayonnements est plus probable qu'une 
cascade de plusieurs rayonnements faisant intervenir les niveaux” 
d'énergie intermédiaires ; 1 

c) ces rayonnements sont donc, soit des E(2), soit des M(1) ou M(2);2 


Tagzeau VII 


Détermination de la multipolarité des rayonnements y 


de Pa —+ Ac. 
Energie |Méthode Valeurs 
1 5 de la raie y | d’ohser- Intensité expérimentales Nature 

(keV) vation déduites de la raie 
on Tee Sp K(5) E; ou M{2) L 
359. . .| sp K(10) ; L{2) SE 5 «M è 
ab (300 + 330) (4 + 1) | 5 
331. : 4 K(50), L(10) el | ë 
| P MU) T5 Ÿ M) À 
= ab | (3vo 330) (4 + 1) | | KE 
ne 301. : : K{(100) ; L(20) ; K Û 
bis p M7) + =5 6 ‘Mi 4 
: | | 
PRO OU AO Sp K(10); L(5) Ta | M{1) 4 
è ” l F 
LOS s K(2); K(5 —2 L 
à p K(2) ; K(5) LS 6k E(2) È 
br, TRE ES Sp Lol) Brrrté) Lili: lin À E(2) 4 
AR Mi(2) 5o : 5o \ À 
ù |" 
LS 82 sp DA AMPEAN \ ou ME |. 
| L 
64 s Be M L+li:lr 1 
P Il DE UT | En E(2) 1 
| 1 A 
a , RATES LE D 11 
1 nu — “in | 56 = 50 ia E(2) |‘ 
| 
38 s L,®L,,; M Li+Li:L 1 
2 Il TEE | Fe + va E(2) L 
37 ab 9 +2 | | E(1) È 
s | he 

RE OR OR 2 UN SUITE PU 


- Méthode d'observation 


Raph ie th : ab, mesure d'absorption; sp, mesure par spectro- 
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CN 
d) le rapport d'intensité des raies K et L (RE=5) et le fait que 
L 


la transition de 301 keV est beaucoup plus intense que celle de 331 
permettent de conclure que le rayonnement de 301 keV est un M(1)et 
celui de 331 un M(2); 

…_e) la conclusisn précédente se trouve vérifiée en admettant, comme 
nous l'avons fait, que le rayonnement de 3o1 keV correspond à la 
“transition des niveaux 4 —0' et que le rayonnement de 27 keV est 
un E(:). 

90 Rayonnements de 357 et 383 keV. — Les mêmes raisons que 
celles développées pour les rayonnements de 3or et 331 keV permet- 
tent de conclure que le rayonnement de 357 keV est un M{1). Par 
contre, celui de 383 keV peut être soit un E(1) soit un M(2). 

…._ Le résumé des discussions précédentes est donné dans le 
tableau VII. 

…. Dans la figure 12 nous avons noté les parités possibles des niveaux 
de Ac compatibles avec la nature des rayonnements observés. 

De : 

Conczusion. — La complexité de la structure fine « et du spectre 
“des électrons de conversion rend difficile une interprétation complète 
“du:schéma de désintégration. En particulier, il faut remarquer que : 
… 1° Le rayonnement de 57 keV peut correspondre à la transition des 
niveaux 5-4, mais l'énergie de 57 keV ne correspond pas exactement 
“à la différence des niveaux 5 et 4 déduits des autres mesures. 

- 20 Nous n'avons pu interpréter de manière satisfaisante les rayon- 
mements de 33,6, 82 et 259 keV. 

… 3° Il n’est pas exclu que, comme pour Am et AcX (cf. p. 14), la 
transition « entre les niveaux fondamentaux du Pa et de Ac n’aie 
jamais été observée et que le niveau noté dans la figure 12 o soit en 
réalité un niveau excité de 27 keV. Un travail en cours sur les coïn- 
cidences «-y et y-y (24) permettra peut-être de résoudre ce problème. 


Ki 


‘2 

D: CHAPITRE IV 

L - ÉTUDE DES TRANSMUTATIONS : 
1 Do Rasta un: AThes-ThX 


Introduction. — Les transitions lo > Ra, Ra — Rn et RTh —> ThX 


; euvent être schématisées par la figure 13. 
La désintégration à présente une raie intense de structure fine qui 
conduit au premier état excité du Ra (68 keV) du Rn (185 keV) et de 


Th X (84,3 keV). 


a à ‘5 
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Il existe pour l’lo et probablement pour le Ra et le RTh d’autres 
raies de structure fine mais d'intensité très inférieure à «1. 

La confrontation des résultats expérimentaux sur les radioéléments 
artificiels dont l'émission 8 (33), (74) conduit à des noyaux pairs-pairs 
a montré que dans presque tous les cas le premier état excité avait un 
spin égal à 2. ; 

Nous avons entrepris, par la méthode des coïncidences, la mesuré 

du nombre d'électrons de conversion par 
Spin Parite désintégration ce qui nous a permis de 


0 À vérifier que pour les émetteurs « étudiés l& 
spin du premier état excité vaut égale 

ment 2. 

J Remarquons que le fait que les états ini- 

tial et final ont le spin o et la parité + exclut, 

: ke la possibilité d'une transition y magnétique 
RMS entre l'état intermédiaire obtenu par émis® 


sion a et l’état final. En effet les règles de 
sélection sur le changement de parité accom= 
pagnant une transition a ou y de moment angulaire / sont les 
suivantes : 
émission & : (— 1} 
émission d’un multipole électrique : (— 1) 4 
émission d’un multipole magnétique : (— 1})*! | 
4 
. Dans le cas du schéma considéré le moment angulaire / de la par 
ticule « et celui du rayonnement y sont tous deux égaux à J ; et le 
changement de parité correspondant aux deux transitions est identi= 
que, donc égale à (— 1}. 
, Pa 5 CR 
D'autre part, nos expériences permettent dans tous les cas étudiés: 
d'éliminer la possibilité que les rayonnements ÿ soient d’un ordre 
polaire supérieur à 2. Le fait d’avoir mesuré des coïncidences avec un: 
système dont le temps de résolution est de 3.10—" sec montre que la 
vie moyenne de l’état excité est inférieure ou de l’ordre de 3.10! Re 
Or le calcul des vies moyennes des états excités se désintégrant par 
émission d’un rayonnement électrique donne pour les énergies consi= 
dérées : | | 
; 
6 << 10" sec pour un E(2) 
& = 107* sec pour un E(3). J 
Nous discuterons donc les résultats expérimentaux en fonction des 
HA possibilités pour le rayonnement y : soit E(r), soit E(2) ce qui 
onne pour l'état intermédiaire. soit le spin 1et la parité — soit le 
spin 2 et la parité +. 


LE 
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LP 


Transmutation |, SR 


4. Résultats obtenus par d’autres méthodes. — Une étude de la 
structure fine des rayons « a été faite par Rosenblum, Valadares et 
Vial (62) en 1948. Ces auteurs ont mis en évidence trois raies « 

7 ® ,: . , . 
d'énergies et d’intensités suivantes ({): 

Energie keV. Intensité p. r00 


Xo — A 682 , 79 
a — 4 613 2/4 
a» © 4 5oo UN 


Les rayonnements y ont été étudiés par Ward (84) qui mit en évi- 
“dence deux rayonnements de 68 et 190 keV. 
“ I. Curie par absorption simple (22) et M. Riou par absorption 
sélective (55) précisèrent l'énergie des quanta et l'intensité des diffé- 
rents rayonnements. Les résultats obtenus par ces auteurs sont les 
suivants : 
Nombre de photons pour 100 désintégrations : 


j» Intensité : 
à Te EE CE. 
I. Curie M. Riou 
Ÿ Rayonnement L. . . 11 m5) 
Gore Vi Pate nr 0,85 0,0, 10 
todie VIERGE 0,30 
+ 
PIRE ACCES PRE EC AET 0,09 0,801 


Récemment, Rasetti et Booth (53), d’une part et Bouissières, Falk- 
Vairant, Riou, Teillac et Victor (14), d'autre part, ont mesuré à l’aide 
d’un cristal de Nal et d’un photomultiplicateur les rayonnements y 
“émis par une source d’Io soigneusement purifiée deses dérivés. Leurs 
“résultats en bon accord avec ceux de M. Riou et de I. Curie, sont 
- donnés dans le tableau I. 

L'étude des électrons de conversion a été faite à la chambre de 
“Wilson par Teillac (81) qui à mis en évidence des électrons de 48 keV 
interprétés comme étant dus à la conversion dans la couche L du 
rayonnement y de 68 keV. | 
… Par la technique des émulsions photographiques sensibles aux 
‘traces individuelles d’électrons Albouy, Faraggi, Riou, Teillac (1), 
d’une part, Jarvis et Ross (37), d’autre part, ont retrouvé ce rayonne- 


ment. 


» (1) Dans un travail en cours, Rosenblum (63) a mis en évidence une raie 
-à environ 250 keV de la raie fondamentale. 

“4 

& 
ï 


À 


LE 


n ns 


teurs en croix. L’expérience a été faite en faisant travailler les deux 


27 gré dus 
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TABLEAU lÎ 


Rasetti et al. Bouissières et al. 
Intensité absolue, Intensité relative 
Energie keV nombre de photons Energie keV I— 100 pour es 
: par 100 désintégrations photons de 67 keV 
1RE,1 T1 7 IDE 2 000 + 300 
CSA 1,05 67 ÆE a * 100 
12 3 0,14 FO ENS 12,0 EE 
255 + 3 0,05 200 + 15 "310;8 
254 ,5 DIEGE 


En particulier, Jarvis et Ross, dont le travail est simultané au 
nôtre (25) ont dénombré 2/4 électrons de conversion pour 100 désinté= 
gration, et montré que le rapport entre les électrons de conversion I 
et M égale 3. Enfin Rosenblum et Valadares (64) ont mesuré à l’aide 
d’un spectrographe Ê quatre raies électroniques d’énergie 48,6 keV," 
51,8, 63,0 et 66,6 keV interprétées par ces auteurs comme étant les. 
raies de conversion Lx, Lin, M et N d’un rayonnement de 67.8 keV« 

: j 

2. Mesure du nombre d'électrons par désintégration. — L’Io est le 
premier corps que nous avons étudié avec notre système de comp= 
L: 


compteurs dans la région Geiger. É 
La source était préparée à partir d’une solution de nitrate d’'Io-Th 


contenant 9,1 p. 100 d’lo, purifiée en dérivés. mise à notre dispositions 


par Mme I. Curie. Le nitrate était dissous dans l’alcool et mélangé à 


une solution de collodion. Nous obtenions ainsi des sources de 


0,3 mg/cm° d'épaisseur, donnant 5 000 à 10000 c/mn dans chaque 
compteur. “4 


Nous avons effectué deux sortes de mesures d'absorption : 


a) MESURE ( D’ABSORPTION SYMÉTRIQUE ». — Des écrans variables dd 
même nature et de même épaisseur sont placés de chaque côté de læ 
source. Nous avons alors mesuré la variation du nombre de particules’ 
comptées dans chaque compteurs et la variation des coïncidences” 


avec des écrans d’Al et d’Au. Dans ce cas on a les équations : 
Ni=N:=Nk, + Npk, + 4 

N:— 2Npk,k, 

d’où : 
Ne | 

PRE RE: | 


e” 
AY 
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(La grandeur Nk, a été déterminée par des mesures indépendantes : 


chambre d’ionisation et comparaison avec une source de Po préala- 
blement étalonnée). 


= b) MESURE « D'ABSORPTION DISYMÉTRIQUE ». — Entre la source et le 
“compteur 1 est placé un écran d'Au de 6,3 mg/cm? qui arrête tous les 
“électrons de conversion en laissant passer plus de 50 p. 100 des 
rayons «. Du côté du compteur 2 sont placés des écrans variables d’Au 
ou d'Al. 

Dans ce cas les équations sont identiques à celles développées au 
‘chapitre précédent et on a : 


Ne 
pRe=X 5 


Ces différentes mesures ont donné par extrapolation à l’origine la 

valeur : 
(pke)o = (10 + 1) p. 100 

et (ke)o étant égal à w5,  (0,45.47),  p—(22 H3).p. 106. 
= Cette valeur a été contrôlée avec le dispositif plus précis de coïnci- 
“lences entre compteur proportionnel et compteur Geiger, que nous 
“avons construit par la suite. Pour l’absorbant o nous avons obtenu 
* alors : 
c p=(23+ 1) p: 100. 
“ C'est la valeur que nous retiendrons dans la discussion du schéma 
- de désintégration. 


“ 3. Schéma de désintégration. — Les différents résultats expérimen- 
- taux permettent de déduire le schéma de désitégration de la figure 14. 


“ Remarques. — 1° Comme nous l'avons constaté (p. 42) le rayonne- 
“ ment de 68 keV ne peut être qu'un multipôle électrique E(1) ou E(2). 
» La mesure des probabilités d'émission de photons et d'électrons de 
* conversion montre que ce rayonnement est un E(2). On peut en effet 
- calculer les grandeurs suivantes : 

a) Coefficient de conversion total (1 


| > Pe 
| tot P 
Y 


EE at Ch 


* b) Coefficient de conversion dans la couche L : 
_ Les mesures d'intensité de Jarvis et Ross et celles de Rosenblum et 
» Valadares donnent pour le rapport d'intensité des raies électroni- 


(1) Nous avons pris pour P, la moyenne des valeurs de I. Curie et 
M. Riou. 
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ques L : (M + N) la valeur 2,8 + 0,5, ce qui nous permet de calculer. 
le coefficient «x : 


36 + 15 
Œr, — : 0 


I 
—— A, Ç 
S 2,8 | 


Enfin, les intensités relatives des raies électroniques Li : Lx : Li 
confirment également l'hypothèse d’un rayonnement E(2). 

Nous donnons dans le tableau II les résultats déduits des expé= 
riences, et les grandeurs théoriques correspondantes, calculées par 
Gellman et al. (31) : 


LE: 


TagceaAu lII 


CE L: Li Lur 
Expérimental . . . 20 Tr 0 5a 48 lé 
(A) DO AE T20 55 
Théorique S : 
E(1) 0,3 + 0,1 4o 30 30 
4 
L 
230 
Lo : 90 Th Ù $ 
T= 801-10*a Spin Parite Energie(keV) des niveaux 
(e) + du Ra d'après la Spectroscopie : 
À B s ; 
v 250? 25L, è 
L :2 
É 
LIT 200 ÿ 
> 
110? ' 
CONTE 69 678 67 $ 
2 $ 
n 
Que 0 0 0 $ 
; 
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‘20 Rasetti et Booth ont montré que les rayonnements de 142 et 
68 keV étaient émis en coïncidence. D’autre part, nous avons 
trouvé (14) un rayonnement y de 200 + 15 keV. Ces faits mettent 
clairement en évidence un niveau excité du Ra à 210 + 10 keV. 
30 Les grandes difficultés expérimentales intervenant dans la 
mesure de la structure fine « de l'Io ne permettent pas actuellement 


de discuter les désaccords entre la spectroscopie à et Y pour les 
niveaux 1” et 2. 


Transmutation Ra S Ra. 


… 1. Résultats obtenus par d’autres méthodes. — L'étude de la struc- 
ture fine du Ra a été faite par plusieurs auteurs (65), (66), (5), (48), (3). 
G. Bastin-Scoffier (5) a mis en évidence trois raies à d'é énergies et 


d'intensités suivantes : AaÉ 
Energie keV Intensité p. 100 

1 %0— À 477 93,5 

ñ ay, "4 598 6,5 

à Bo Li UI90 0,17 


… Asaro et Perlman (3) dans une étude récente n’ont pu mettre en 
évidence la raie « et concluent que son intensité est certainement 
inférieure à 0,1 p. 100. Par contre, ces auteurs trouvent pour l’inten- 
sité de la raie «, 5,7 + 0,3 p. 100 en bon accord avec la valeur donnée 
ar Bastin-Scoffier. 

Les rayonnements y n’ont été étudiés qu’ une fois par Stahel et 
nor (77) au moyen d’une chambre d’ionisation. 
4 Ces auteurs ont mis en évidence un rayonnement de 188 keV et le 
rayonnement K du Rn. Les difficultés expérimentales (pureté des 
sources et efficacité de la chambre d'’ionisation) ne permettent pas de 
‘connaître par ces expériences les intensités de ces HUAUNR RE 
; Les raies électroniques de conversion ont été mesurées en 1951 par 
Cork et al. (17) qui ont trouvé les raies de conversion K, Li, Lirr, M, N 
d'un photon de 185,6 keV avec des intensités Chr respecti- 
vement égales à 0,24, 0,24, 0,16, 0,20 et 0,16. 


2. Mesure du nombre d’électrons par désintégration. — Les expé- 
riences sur le Ra et le RTh ont été faites avec les compteurs en croix 
dont l’un C; travaillait dans la région proportionnelle et ne comptait 
"que les rayons «, et l° autre C; dans la région Geiger. 


S Ne 7 
4 Dans ces conditions le facteur pk, = Ns peut être connu indépen- 


‘damment de l'intensité de la source, dans le cas où elle est strictement 
purifiée des dérivés émetteurs «. 


En 


Lie 
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Le Ra était purifié par M. G. Bouissière en utilisant la méthode de 
la dithizone (13). Les sources, pratiquement sans matière, étaient 
déposées sur des supports de mica de 0,5 à 0,7 mg/cm° et recouvertes 
d’une goutte d'une solution de chlorure de polyvinyl, qui, une fois 
séchée, formait une pellicule d'épaisseur inférieure à 0,5 mg/cm?. Ce 
procédé permettait d'éviter le dégagement de Rn. 

Pour déterminer le taux de dérivés au moment des mesures, nous, 
avons suivis l’évolution des sources dans le temps à l’aide de la 
chambre d’ionisation et du compteur Geiger. Les premiers contrôles 
étant effectués toutes les heures puis de jour en jour pendant un 


pke.103 


10 


Limite et 
| mn 2 é 
| g/cm « 
€ 10 20 30 40 
; Fig. 15. À 
| A 
mois, nous avons pu vérifier que les sources employées contenaient 
moins de 1 p. 100 de dérivés, au moment de la purification, et que la 
croissance des dérivés correspondaient bien aux courbes que l’on 
peut calculer. 1 
Les mesures de coïncidences ayant toujours été faites dans les trois 
premières heures après la purification, la correction due à la crois: 
sance des dérivés était inférieure à 5 p. 100. È 
Nous avons également suivis l’évolution du nombre des coïnci: 
dences avec le temps. Ce nombre étant resté constant nous pouvoni 
en conclure que le Rn et le RaA ne présentent pas de structure fine 
ne Peel montre également que, bien que la période du RaC’ soi 
égale à 107" sec, nous n'avons pas eu de coïncidences, avec le temp: 


4 de résolution de 3.10—7 sec employé, entre les particules 8 de RaC e 
"+ les rayons à du RaC’. s } 


ET 
=) 

1. 
* vap4 
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Dans la figure 15 nous avons tracé la variation de pk. en fonction 
de l'épaisseur des écrans d'aluminium placés entre le compteur Geiger 
ét la source. 

Nous pouvons alors faire les remarques suivantes : 

1° La limite d'absorption des coïncidences est au voisinage de 
51 mg/cm°. Cette limite correspond, d’après les courbes parcours- 
énergie, à des électrons de 170 keV, que nous pouvons interpréter 
Comme étant les électrons extraits des couches L et M par la désexci- 
tation de niveau de 186 keV (E; — 169 keV ; Ey — 182 keV). 

2° Les électrons extraits de la couche K ont une énergie 
Ex — 186 — 98 — 88 keV dont le parcours dans Al est d'environ 
10,9 mg/cm?. Cette limite est assez visible sur la courbe. 


Pour l’absorbant o on obtient: n4, — (14H 0,2) 10° ce qui donne 
pour p la valeur : 


Pp—=0,030 + 0,005. 


a 

“ 3. Schéma de désintégration. — Les différents résultats expérimen- 
taux conduisent à la conclusion que la transition de 185 keV est un 
quadruple électrique. Bien qu’on ne connaisse pas le nombre de 
photons par désintégration on peut calculer le coefficient de conver- 
Sion en utilisant les résultats des mesures d'intensité des raies de 
Structure fine « : 

L Ne 

à Foi N, —Ne 

où N, — nombre d'électrons par désintégration (— 0,030); 

… N, —nombre de rayons «, par désintégration (— 0,065). 


… On trouve ainsi pour le coefficient de conversion total : 


Aut— 0,80 02. 


Les coefficients de conversion théorique sont respectivement égaux 
à 0,83 pour un E(2) et à 0,08 pour un E(r). 


à 


”, LA L 48 


. 0? . . K ! 
- Les intensités relatives des raies mesurées par Cork et al. confir- 


ment ce résultat. En effet la valeur expérimentale trouvée par ces 
auteurs est égale à 0,4 alors et que les valeurs théoriques sont : 
0,35 pour E(2) et = 4 pour E(r). 

+ Nous donnons dans le tableau III les différents résultats expéri- 
1 et théoriques et dans la figure 16 le schéma que l’on peut 
déduire actuellement des diverses expériences sur les rayonnements « 


et électroniques du Ra. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Septembre-Octobre 1954). 39 
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TagLzeau III 


Théorique 


: Far 2 ——— 
Expérimental | 


E: 
dot 0,86 + 0,2 0,83 
DRE SNS 0: 0,4 : 0,6 0,210 50 UE 
Ne 
K 
0,35 
Ne 0,4 . 


LA 

[ 

/ 4 226 Spin Parité  Energie(keV) des niveaux l ÿ 
À 88 RARES o + du Rn d'après la streptoscopie ; 
œ eANEREE : QE 

ns se au M n 600 666,2 1 M è 
e | 
4 LL Her HU 185 1856 188 
DAS 0 0 0 ‘4 
. 

; 

Fig. 16 ; 

à 

REMARQUES. — Bien qu’il existe un désaccord entre Bastin-Scoffie 


et Asaro et Perlman sur l’existence de la raie a, il est probable que 
le deuxième niveau excité se silue au voisinage de 600 keV. Commt 
l'ont fait remarquer Rosenblum et Valadares (67) il existe dans ll 
travail de Cork et al trois raies électroniques non interprétées par lé 
auteurs, dont deux (573 keV et 651 keV pourraient provenir de li 


conversion dans les couches K et L du Rn d’un rayonnement y di 
666 keV). | 


_ 


Transmutations RTh + ThX. ; 
4. Résultats obtenus par d’autres auteurs. — La structure fine 
de RTh a été mise en évidence par Rosenblum et Chamié en 1932 (68 


Eu a puis étudiée par Rosenblum, Valadares et Perey (69). 
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Elle se compose de deux raies : 


Energie keV Intensité p. 100 
NO CR) 72 
&j 11 01998 28 


Riou (54) par la technique de l'absorption sélective a mesuré un 
rayonnement y de 84,3 1,2 keV d'intensité 2,1 0,7 p. 100 et le 
rayonnement L du Ra (= 71,5 p. 100. D'autre part, Bouissières, 
Falk-Vairant, Riou, Teillac et Victor (14) par la technique du comp- 
teur à scintillations ont mis en évidence trois rayonnements y nou- 

- veaux d'énergies et d’intensités relatives suivantes (en prenant 100 
” pour le rayonnement de 84 keV) : 


Puergie keV … . 84 TJ 172 +} 216 +3 
Intensité relative . 100 1/4 10 17 


Les électrons de conversion ont été étudiés au spectrographe B par 
“L. Meitner (45), J. Surugue (79) et récemment par Rosenblum et 
… Valadares (70). Ces derniers ont trouvé les raies de conversion du 
…_ rayonnement de 84,4 keV, dont les intensités relatives sont respecti- 
 vement : : 


© 


Lrr Lux Mr Mrri N 


d 0,40 0,34 0,19 0,09 0,09 o,01 


…. 2. Mesure du nombre d'électrons par désintégration. — Le RTh était 
- purifié au moment de la mesure d’après une méthode décrite par 
- G. Bouissière (82). | 
Les sources, dont les intensités variaient de 1000 c/mn à 
ro 000 c/mn dans l’angle 27, étaient déposées sur mica de 0,9 mg/em?°. 
- En général les sources étaient recouvertes d’une goutte de chlorure 
- de polyvinyle de 0,5 mg/cm?, mais, pour étudier les coïncidences 
» dans le domaine des absorbants d'épaisseur faible, nous avons utilisé 
des sources nues recouvertes d’une feuille de 0,17 mg/cm? d'Al. 

…. L'activité B des sources était nulle au début des expériences, et 
. l’activité « dues aux dérivés a été déterminée, d’après leur croissance 
- en fonction du temps, inférieure à 0,5 p. 100 de l’activité du RTh au 
- moment de la purification. 

L'expérience a été faite dans des conditions analogues à celles 
- du Ra. L'évolution des sources en fonction du temps est commandée 
. par la période du ThX (3,64 J). 

- Comme pour le Ra on peut effectuer les mesures pendant quelques 
- heures après la purification sans être gêné par les dérivés. 

La valeur de pk, à l’origine donne la valeur: p—0,25 Æ 0,01 élec- 
_tron par désintégration. 


of 
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3. Schéma de désintégration. — Nos résultats confirment ceux de 
Rosenblum et Valadares qui ont conclu des intensités relatives des 
raies de conversion Ly, et Lrrr que le rayonnement de 84,4 keV est un | 
quadrupole électrique. | 

On peut calculer le coefficient de conversion «4, à l’aide de nos# 
résultats et de ceux de Riou : 

Pe 0,25 Æ 0,01 
Lot — D, — 0,021 0,007 — 12-06; 
Et le coefficient «, en tenant compte des intensités données par 


N 
Rosenblum et Valadares )= 0,74. 
On obtient alors : a, —12 +6 X 0,74—8,9 +5. 


mr 
RTh api" T-190a Spin Parité Energie(keV)des niveaux 
9 + du ThX d'après la spectroscopie 


œ B Y 


Les valeurs théoriques de Gellman et al donnent les coefficients as 
. Suivants : pour E(1) «, — 0,015 ; pour E(2) &, — 10. 

En supposant que ce rayonnement est un E(2) on peut également 
calculer le coefficient «, à partir de l'intensité du rayonnement L 
(7 1,5 p. 100). On a alors : 


nsssrentondnns Que pren D 


0,07.0,0015 
Ne 0) oi 


où 0,46 est le rendement de fluorescence de la couche L excitée par-la 
conversion interne d’un quadrupole électrique. D’où l’on obtient : 


0,15 
M to, IE. 


Dans la figure 17 nous donnons le schéma de désintégration 
du RTh, déduit des différentes données expérimentales. 


NE PE PE 
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REMARQUES. — 1° Nous pensons que le rayonnement y de 133 keV 

- correspond à une transition entre un niveau à 216 keV et le niveau 
de 84 keV (!). 

29 Si cette interprétation est correcte, on peut conclure des intensités 
relatives des rayonnements y de 133 et 216 keV que le niveau de 
… 216 keV a le spin z et la parité +. 

… 3° La détermination de la corrélation angulaire pour le rayonne- 
ment de 84,4 keV a-Y a été faite par Kilchitsky (39), Beling (7) et 
récemment par Battey (6). Les résultats obtenus ne permettent pas 

aux auteurs de conclure avec certitude sur le schéma de spin donné 
dans la figure 7. Battey, Madansky et Rasetti montrent que leurs 
résultats seraient interprétables par les valeurs de spin 1-2-1,avec/=— 2 
pour chacune des transitions. Ces auteurs remarquent pourtant que 
certaines causes d'erreurs peuvent déformer la courbe de corrélation 
angulaire. 


à RÉSUMÉ ET CONCLUSIONS 


Nous avons étudiés les électrons de conversion émis dans les trans- 
mutations a : AcC — AcC/, Pa = Ac, lo — Ra ; Ra > Rn, RTh = ThX. 

Les techniques employées ont été : 

-19 un spectrographe semi-circulaire à aimant permanent dont le 
détecteur était constitué soit de plaques photographiques, soit d’un 
- compteur Geiger ; 

20 un dispositif de coïncidences, travaillant avec des compteurs 
Geiger particuliers qui permettait : 

a) de placer la source devant la région utile du compteur sans paroi 
intermédiaire ; 2 
| b) d'utiliser pour chacun des compteurs un angle solide voisin 
. de 27; 

“ c) de ne rendre sensible un des compteurs qu'aux rayons «. 
- Les résultats obtenus sont les suivants : 


4 


… AcG + AcC". — Nous avons étudié la transition y de 350 keV. La 
“ mesure du nombre d'électrons de conversion par désintégration 
» (p—3,0 +o,3.10-*) et celle du rapport des intensités des raies K 


Ne 
et L (re —5,5+0,5) permettent de conclure que ce rayonnement 


eL 


HR Sarre : : 
- (!) M. Rosenblum nous a communiqué qu'il existe vraisemblablement 
… une raie de structure fine « conduisant au niveau de 216 keV, mais qu’il 
… n’existe certainement pas de raie conduisant à un hypothétique niveau de 
172 keV. 
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est formé d'un mélange de dipôles magnétiques et de quadrupôles 
électriques. 


A partir des données expérimentales et théoriques, nous avons, 


dé serial 


proposé un schéma complet de désintégration de AcC, comprenant « 


les spins et parités des niveaux. 


œ - - . ( 
Pa — Ac. — La mesure des raies électroniques de conversion am 
mis en évidence douze rayonnements y dont sept étaient inconnus « 


jusqu'alors. 


L'étude de nos résultats et leur comparaison avec ceux de la 


spectroscopie y, d’une part, et de la structure fine «, d'autre part, 
nous a permis de déterminer la multipolarité de chacun de ces rayon- 
nements. 


Nous avons montré, en particulier, que le rayonnement de 27 keV 


est certainement un dipôle électrique. 
Le schéma de désintégration de Pa a été discuté en fonction des 


résultats expérimentaux. Mais nous avons dû remarquer que la 


complexité des rayonnements émis, rend difficile dans l’état actuel de» 
nos connaissances, une description complète et satisfaisante du 


schéma de désintégration. 


lo + Ra, Ra + An ; RTR + ThX. — Nous avons déterminé pour à 


ces trois émetteurs à le nombre d’électrons de conversion par désinté- 
gration, correspondant à la désexcitation du premier niveau excité 
par la raie de structure fine «;. 

Les résultats obtenus (Io : p— 0,23 + o,o1 ; Ra: p—0,03 + 0,005; 
RTh : p— 0,25 + o,o1) nous ont permis de montrer que les rayonne- 
ments y correspondants sont des quadrupôles électriques. 

Cette conclusion vérifie pour les noyaux lourds émetteurs a la règle 
empirique, déjà connue pour les émetteurs © selon laquelle le pre- 
mier état excité des noyaux pairs-pairs a un spin égal à 2. 


Théories de l'émission «. — Nous avons discuté les théories - 


existantes de l'émission « dans le but de confronter les résultats 
expérimentaux et théoriques. | 


En particulier, nous avons donné une méthode de calcul permettant 


de résoudre de manière relativement simple les équations de Preston. 


Nous avons calculé par les formules de Gamow et de Preston : 


1° L'influence théorique du moment angulaire emporté par la par- 


ticule « sur la probabilité d'émission. 

2° Les intensités théoriques des raies de structure fine correspon- 
dant au premier état excité des noyaux pairs-pairs. 

Cette étude nous a conduits aux conclusions suivantes : 

a) Les intensités théoriques des raies de structure fine ne sont, en 
général, pas vérifiées par l'expérience. 

b) Il s'ensuit qu'il n’est pas possible de déterminer, à partir des 
intensités relatives des raies de structure fine données par l’expé- 


ñ 


ds; 
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rence, les transitions de spin entre les niveaux excités des noyaux 
formés par émission «. 

c) La théorie de l’émission « devra être reconsidérée en tenant 
compte de la structure nucléaire, dont les effets apparaissent, dans le 
cadre des théories actuelles, sous la forme d’un facteur d'interdiction 

. , . ? , « z 
qui n a pas encore reçu d'interprétation satisfaisante. 

d) Il ne paraît pas possible, par les théories actuelles, de détermi- 
ner de manière effective les rayons nucléaires et d'étudier leur varia- 
ton en fonction du nombre de masse, à partir des données de 
l'émission «. 

; (Laboratoire Curie, Institut du Radium, Paris). 
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ÉTUDE SUR LA STABILITÉ 

DE LA RÉGULATION AUTOMATIQUE 
DES SYSTÈMES A INERTIE 
DU TYPE THERMIQUE () 


Par P.-L. DUBOIS-VIOLETTE 


AVANT-PROPOS 


Un régulateur procédant, comme c’est presque toujours le cas, 


par réaction, présente l’avantage de corriger à lui seul les perturba- 


tions produites par n'importe lequel des paramètres, dont les varia- 
tions sont ressenties par la grandeur réglée. C’est ainsi que l’appari-« 


tion d’une variation de la température d’un four engendre, par le 
canal du régulateur, une réaction correctrice, indifférente à l’origine 


de l’accident, sur le débit de combustible, qui fait alors fonction de 


grandeur de réglage. 


* 


C’est d’ailleurs suivant la forme de la réaction que l'on classe les 
modes de régulation automatique. En dehors de la forme la plus 
simple et la plus courante consistant en une réaction proportionnelle 
au déréglage, on utilise en pratique deux autres formes de réaction, 
résultant, l’une de l'intégration, l'autre de la dérivation par rapport 
au temps du déréglage. 


sis Chaslesdins ete nd. 47 ah 2" 7 


On ne peut, d'autre part, augmenter indéfiniment l'intensité de la « 


réaction, c’est-à-dire la sensibilité du régulateur, sans diminuer la 
stabilité du système réglé et provoquer finalement l’amorçage d’oscil- 
lations dites de pompage. 


Déterminer la valeur de la sensibilité-limite du régulateur et law 


période des oscillations de pompage, rechercher la forme la plus 


favorable de la réaction régulatrice, constituent trois problèmes » 


essentiels dans l'étude d’un projet de réglage automatique. 
Il existe en effet presque toujours en pratique une ou plusieurs 
sources dominantes de perturbation : dans un échangeur à circula- 


tion d'huile, par exemple, la perturbation dominante provient, en. 


général, des variations dans la demande d’huile : c’est le cas des 
raffineries de pétrole, des fours de cracking, etc. Si l'intensité de ces 


- 


PT RS 


(1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 


pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques (18 février 1953). 
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#1 
Variations est trop importante, compte tenu de la sensibilité-limite 
du régulateur, ou bien si la fréquence de ces variations est, en 
moyenne, trop élevée en regard de la fréquence des oscillations de 
pompage, l'efficacité du régulateur peut être nettement insuffisante. 
Il convient, dans un tel cas, de prévoir la mise en place d’un 
deuxième régulateur asservissant automatiquement la grandeur de 
réglage au débit d'huile, ce qui revient à corriger individuellement 
linfluence propre du facteur de perturbation dominante. Mais cette 
Solution entraîne une complexité plus grande et un prix plus élevé 
de l'installation régulatrice : on ne doit donc l’adopter qu'après avoir 
établi sa nécessité, et ceci suppose connue la solution des trois pro- 
blèmes ci-dessus. 

Des réglages difficiles se présentent souvent dans le cas des instal- 
lations thermiques, car la transmission de la chaleur, en retardant et 
déformant la correction élaborée par le régulateur, limite l'efficacité 
et la stabilité de la régulation. Or, il est pratiquement impossible de 
se livrer, sur de telles installations, à des essais destinés à explorer 
Je domaine de stabilité du réglage projeté, et de résoudre ainsi, par 
‘une méthode expérimentale, les problèmes considérés. 

… C’est la raison pour laquelle nous en avons recherché la solution 
‘par une méthode analytique, que nous avons développée en ayant 
plus spécialement en vue son application aux régulations ther- 
miques. 

* Après avoir développé les principes généraux de cette méthode 
(chap. I et II) et lavoir appliquée à une série d'exemples divers 
(chap. III), nous avons consacré le chapitre IV à son application aux 
694 2 

p'snes thermiques. 


4 CHAPITRE PREMIER 


STABILITÉ DES CIRCUITS DE RÉGULATION 


Le circuit de régulation. 


| 


4 Cette étude intéresse la stabilité des circuits de régulation, consti- 
} haîne fermée comprenant l'installation À, objet du 


tués par une C nt | 
réglage, et le régulateur, opérant par réaction (fig. 1). 
| égler 0, considérée 


+ L'installation À comporte une grandeur à régler 9 
‘comme grandeur de sortie. L'un des paramètres, désigné par æ, dont 
dépend 8, est choisi comme grandeur de réglage et considéré comme 
grandeur d’entrée de l'installation. C’est par son intermédiaire que 


er 


É 
2 5 
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le régulateur doit corriger les écarts entre 0 et la valeur de 
consigne 65. 
Supposons d’abord le régulateur hors circuit. Lorsque le lien phy- 
sique qui existe entre 0 et æ peut 
être représenté par une équation 
différentielle dont les coefficients 
sont indépendants du temps, mais 
dépendent des divers paramètres 
de l'installation, la variation rela= 


: A6 Ne - 
tive s({)— — qui résulte d’une pers 
s A 

turbation n(= + de la grandeur 
de réglage, est déterminée, à chaque 
instaut, par une équation différens 
tielle que l’on peut mettre sous la 
forme : 


de dn—1e de ; 
Ann + An1 Ti ed ee MT e —Gon(t), (Er) 


si l’on suppose a,5<o. Les coefficients a; et go sont constants au 
deuxième ordre près en =, et les transformées de Laplace :(p) et 1(p} 
vérifient, lorsque l’époque { — o coïncide avec le début de la pertur 
bation : À 


[an p" 2 77 TT à pe +... + ap + 1]e(p) = gon( p). , (1,2) 


A APE + p We 4 : 
Le HS pr Sa,;p* représente l’Impédance symbolique de 
transfert de l'installation. g, est la limite vers laquelle tend e(f), 
quand la perturbation n({) s’identifie à l’échelon unité de Heavi- 


side (5). | 


Le régulateur comprend : un organe d’entrée dont la position es! 
repérée par le paramètre £, un organe de sortie lié au paramètre de 
réglage æ. Son mécanisme est en général correctement représenté 
par une équation différentielle D(æx(£), æ'(£) ..., g(£), 2'(£) ...) —0où 

ets û LV l 
Une variation relative ({)—— engendre une perturbation yn(é£) = 
de la grandeur de réglage, et l'équation différentielle qui relie n et 
est, en première approximation, une équation linéaire dont les coeffi: 
cients sont indépendants de n et v. Les transformées de Laplace v(p' 


et #(p) satisfont par conséquent à une relation que l’on peut mettre 
sous la forme : 


a(p)= — R(p)"p) (3 


R(p) désignant une fraction rationnelle en p. 
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L'équation (1,5) ne traduit correctement que les rapports entre des 
variations relativement faibles 1 et v, mais : 

1) elle suffit à déterminer les domaines d’instabilité par auto-oscil- 
lation du circuit de régulation, 

2) cest par la forme de l'équation (1,3) et non par celle de l’équa- 
lion ® — o que l'on classe les variétés de régulation utilisées, 
d 3) on s'arrange le plus souvent dans la pratique — par un choix 
judicieux de la forme de la vanne de réglage par exemple — pour 
que les coefficients qui figurent dans R(p) soient indépendants des 
modifications qui peuvent survenir dans le régime de fonctionne- 
ment de A, et en particulier de æ. Nous appellerons fonction régula- 
trice la fonction de transfert R(p). 

Remarquons que la répercussion sur la grandeur réglée 0 de la 
variation v{p) est donnée par la relation : 


SX?) + goR(p}(p)— 0. (1,4) 


F Les fonctions régulatrices les plus usitées. 


Ce sont celles qui correspondent aux réglages par actions propor- 
tionnelle, dérivée ou intégrale, ou, plus généralement, à une combi- 
naison de ces trois types d'action : 

a) L'action réqulatrice est proportionnelle, lorsque la fonction 
régulatrice se réduit à une constante r,.que nous appellerons taux 
de l’action proportionnelle. 

b) L'action régulatrice est dérivée, lorsque la fonction régula- 
trice R(p) se réduit à hp, k désignant une constante généralement 
positive. 

c) L'action réqulatrice est intégrale, lorsque la fonction régula- 
frice se réduit à =. La constante k, taux d'action intégrale, est homo- 


gène à l'inverse d'un temps. 

» Nous étudierons donc la stabilité du réglage dans le cas où R(p) 
est de la forme r + Ap +2 . Cette forme ne traduirait plus, de façon 
correcte, l’action du mécanisme régulateur si la perturbation y(é) 
présentait des variations trop rapides. Mais, en pratique, la densité 
spectrale des perturbations à corriger permet d'admettre la validité 
de cette forme. 


Equation du circuit de régulation. 
L'effet régulateur s'obtient, on le sait, en connectant l'entrée du 


régulateur à la sortie de l'installation, c'est-à-dire en réalisant la 
liaison z—0. Au déréglage cp) que l’on aurait.observé en l’absence 


esta ad 
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de régulation, la réaction régulatrice superpose la correction e(p) 
donnée par (1,4) et la résultante e(p)— sp) + «1(p) vérifie donc : 


LP) + goR(p}e(p) = f{pYo(P)- (1,5) 


L'équation (1,5) est l'équation du circuit de régulation fermé. 

En particulier, un déréglage permanent € est remplacé, après 
intervention d'une régulation proportionnelle stable de taux r, par 
un déréglage résiduel permanent : 

€o 
Ever 

Le coefficient de régulation proportionnelle 1 + rgs est ainsi 

d’autant plus élevé que r est plus grand. | 


Si l’on adjoint à l’action proportionnelle une correction intégrale 
Le 


dont la constante de temps- est grande devant celles qui caractérisent 


k 
2 la réponse propre de l'installation, on vérifie d’après (1,5), que le 
k. déréglage résiduel suit sensiblement la loi : N 
Koot k N 
tr, 6e LR 4 


La perturbation initiale «ç est donc progressivement et intégrale= 
à ment corrigée après intervention du réglage intégral, avec une 
rapidité qui croît en même temps que . l 
it D'une façon générale la limite e(f),,. est égale à celle de pe ph->0r 
et peut être calculée à partir de (1,5) quand on connaît eç(p). Om 
montre ainsi, par exemple, qu'une perturbation échelon d’amplis 


, OR £ c ; 4 
tude e, de la dérivée — , telle qu’une brusque fuite dans un réservoi® 


L dont on règle le niveau, est d'autant mieux corrigée par un régula= 
his teur à action intégrale que k est plus élevé. T4 

Ces quelques exemples montrent que, dans la mesure où la stabi= 
lité du circuit de régulation reste acceptable, il est avantageux d’uti= 
liser des taux de régulation, proportionnelle ou intégrale suivant les 
cas, aussi élevés que possible. 


À 
Stabilité de la régulation. 
Critère d’enlacement des racines. 
? 
fl: 
| La stabilité du réglage dépend essentiellement du signe des parties 
réelles des racines de l'équation : 1 


F(P)=f(p) + goR(p) = 0. 1,6) 


. Le réglage est instable dès que l’une de ces parties réelles est posi- 
tive ou nulle. Dans le cas-limite où l'équation (1,6) admet une solu- 
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tion imaginaire pure du type Jos, la grandeur 8 est susceptible 
d’osciller indéfiniment sur la pulsation 5. 
Nous ne reviendrons pas sur les méthodes classiques qui permet- 
tent de définir le domaine de stabilité des systèmes linaires (4) (6). 
” Nous nous proposons ici de développer les conséquences que l’on 
. peut tirer d’un critère particulièrement simple de stabilité. Ce critère 
Savère commode dans l'hypothèse, adoptée ici et conforme à la pra- 
“tique industrielle, d’une installation stable par elle-même. Nous 
- montrerons qu'il peut être un guide efficace dans le choix et le dosage 
optimum des diverses classes de réglage. Il s'énonce ainsi : 


THÉORÈME. — Soient A(w) et B(w) les parties réelle et imaginaire 
du polynôme F(jw) ; pour que les parties réelles des racines de F(p) 
soient négatives, il faut et il suffit que : 


1) les coefficients de F(p) soient tous de même signe, 


2) les racines des polynômes A{w) et B(w) soient réelles, distinctes 
et entrelacées. 
n Ge théorème résulte immédiatement d'un théorème de Bihler et 
…_Hermite (7) par permutation des rôles des axes réel et imaginaire du 
plan complexe. 


Extension à certaines classes de fonctions entières. 
Son intérêt pratique. 


Des retards dans la détection de la grandeur réglée @ sont souvent 
. inévitables, dans certaines installations chimiques ou électrochimi- 
- ques par exemple. De tels retards se traduisent par l'apparition d'un 


facteur exponentiel de la forme e?° dans l’expression de l’impédance 
- symbolique f(p)/go (14). Lorsque l’on doit d’autre part tenir compte, 
dans des installations du type thermique, de la transmission progres- 
. sive de la chaleur à travers des parois solides, l’impédance symboli- 
» que de l'installation est, non plus un polynôme, mais une fonction 
entière (9) d'ordre généralement inférieur à l’unité (15). Ce sont pres- 
que toujours de tels phénomènes, lorsqu'ils sont importants, qui 
limitent le domaine de stabilité du circuit de régulation. 

Or, il résulte de théorèmes sur les fonctions entières limites de 
» polynômes, établis par G. Polya et N. Obrechkoff, que le critère 
» d’enlacement des racines précédemment énoncé reste applicable dans 

ces cas (8) (10). 

L'intérêt de la méthode de discussion que nous proposons ici pro- 
vient en grande partie du fait que seules les plus petites, parmi la 
. double infinité des racines des fonctions entières A(w) et B(w), inter- 
viennent en pratique dans la discussion. Nous avons montré que cette 
- propriété est générale dans le cas des installations thermiques, et 


! 


b:. «1 
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plus généralement dans tous les cas où les racines de l'équa- 
tion /(p)—0 sont réelles. 


REMARQUE SUR LE GHOIX DES GRANDEURS DE RÉFÉRENCE. — Îl est 
nécessaire, si l’on veut donner une signification intrinsèque aux coef-. 
ficients rgo, Ago, go et, plus généralement, à la fonction goR(p), de 
n’introduire dans les calculs que des variations relatives, indépen- 
dantes des unités. On doit donc choisir dans chaque cas une grændeurs 
fixe de comparaison. Or, il peut y avoir une ambiguïté dans ce choix, * 
surtout lorsqu'il s’agit d'une température. Montrons que cette Indé- 
termination ne se répercute pas sur le calcul de g,R(p), et peut donc 
être levée par des considérations de pure commodité. 


a) Soient en effet q(p) et 0(p) les variations homologues de la gran- 
deur de réglage et de la grandeur réglée, et soient, d'autre part, 
Q et 0 un premier choix de valeurs de référence. 

L'impédance symbolique de l'installation est alors définie par : 

SEE NN API 
SEA PRAO 

A la variation stationnaire AQ, correspond en particulier la varia-« 

tion AO limite ({ —  ), déterminant le nouveau régime permanent :# 


Adoptons comme deuxième choix de valeurs de référence AO et AQ. 
On obtient : 


La nouvelle impédance de transfert ne diffère de la première que 
par le facteur constant gs. | 


b) Comparons les expressions R;(p) et R:(p) de la fonction régu-" 
latrice, qui traduisent, avec le premier et le deuxième choix de 
valeurs de référence, le fonctionnement du régulateur : 

Soit g'(p) la variation que provoque le régulateur en réponse au 
déréglage 0(p). g'(p) et 0(p) sont liés : 


avec le premier choix, par : 
g'Up) a 
D ——R(p) 2) : 
avec le deuxième choix, par : 
LD pp) 


AO Es AG * J 
Il en résulte que : 


R:(p) = Ri(p)go. 
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c) Les premiers membres de l'équation du circuit de régulation, 


respectivement f{p) + goPu(p) dans le premier cas, et f(p) + R:(p) 
dans le deuxième, sont donc identiques. 


- JoR(p) est indépendant de l'ambigquité signalée et caractérise 
imtrinsèquement le réglage. 


On remarque la disparition commode de gs, quand on prend AQ 
bAË comme grandeurs de référence. Nous adopterons fréquemment 
ce choix dans les exemples. 


CHAPITRE II 


“APPLICATION A LA DÉTERMINATION DES LIMITES DE STABILITÉ 
DES PRINCIPALES CLASSES DE RÉGLAGES CONTINUS 


Réglage par action proportionnelle. 
« Limite du coefficient de régulation imposée par la stabilité. — Nous 
utiliserons les notations : 


POI At) Jabra) 
(Jo) + rqo = A;(w?) + J0B,(«w?) 


En posant x — w?, il vient : 
A,(x) = A(x) + rgo. (Er) 
bé) =B(&). (II,2) 


… L'installation, démunie de son régulateur, étant supposée stable : 


… jo Les racines de A(x) et B(x) sont réelles, positives et enlacées. 
L 20 De ces deux groupes enlacés de racines, la plus petite est racine 
le A(x). 

À Donc, si @i, A2, cs Aags Aog+is vs Vis Das +, Days Days, .… désignent 
‘espectivement les racines de A(x) et B(x) supposées numérotées dans 
e sens des x croissants, leur disposition sur l’axe des x est conforme 
à celle de la figure 2. 5 

. 30 Les coefficients de f{p) sont tous de même signe et peuvent être 
upposés positifs sans restreindre la généralité du raisonnement. Les 
ermes constants de À et B sont alors positifs et, par suite, la pente 
les courbes A(x) et B(x) en leurs points de rencontre avec. l'axe 
les x est de signe —, lorsque la racine correspondante est d’indice 
mpair et de signe + dans le cas contraire (fig. 2). 7. 

; D’après l'identité (IL,1), la courbe y — A,(x) s obtient à partir de la 
ourbe y = A(x) par une translation de module r, de direction et de 
nn. de Phys., 12e Série, t. 9 (Septembre-Octobre 1954). Lo 

z. 


4 


4 
de 
Ce 
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sens Oy. Lorsque l’on augmente le taux de réaction r, l'accroissement 
progressif de module entraîne fatalement, pour une valeur « critis 
que » ro der, la fusion d’une racine de A(æ) avec une a de a 26 
nul e 
que nous désignerons par Lo =. | f(Jw0) + rogo] est alors u! 


Fig. 2. 


corrélativement, apparaissent des oscillations spontanées, de Pres 
tion w,. Le réglage cesse d’être stable. 
Compte tenu du sens de la translation effectuée, il apparaît sur 


— y= B(x) 
RE LA NES 


la figure (2) que x ne peut 
être qu’une racine d'indice impair, 
soit D2,+1, de B(x). Par contre, 
l'intersection des deux courbes 
y = A, (x) et y — B(x) en b2,,, peut 
présenter l’un ou l’autre des deux 
aspects ([) et (Il) de la figure 3. 
Dans le premier cas, la disposition 
initiale des deux courbes A(x) e 
B(æ) est celle de la figure 4 cas E 
et c’est 41 qui fusionne avec bat 
Dans le deuxième cas, la dispositiot 
initiale est celle de la Ératé 4 cas IL 
et c'est @242 qui fusionne avec b,,41 
Ea pratique, il suffit, pour déter 
miner le taux critique ro, de consi 
dérer les courbes A(x) et B(x). Oi 
remarque, en effet, que rogo es 
mesuré 2 FPS le le plus court des vec 


——————+ 
teurs H, D Hi. + » Hegpiboguas .. 


Déterminer rs revient donc à calculer le plus petit en module de 


nombres A(b;), A(b:), . 


… A(bzu), …… Il est intéressant de noter it 


RÉGULATION AUTOMATIQUE DES SYSTÈMES À INERTIE 5g1 


que, dans la majorité des cas, ce calcul est simple, Nous verrons, en 


 *% 


effet, qu'il porte le plus souvent sur la première racine b,. 


Fig. 4. 


Avantage résultant de l'introduction d’un réglage 
par action dérivée. 


Le sens favorable de la correction dérivée dépend de l'installation : 


il ne correspond pas nécessairement à une réaction négative. — 


L'introduction d'une action dérivée dans le circuit du régulateur se 


«traduit par l’adjonction d’un terme en hp dans R(p). Le premier 


* membre de l'équation f{(p) + rgo—0 doit être alors remplacé par 


“ f(p) + rgo+ hkgop. Développant f(jw) + rgo + Agojw sous la forme 
A,nw°?) + jJoB,n(w°?), il vient ici : 


| An(x) = A(t) + rg5. 
B,a(x) = B(x) + Ago. 


La courbe y — A,(x) reste inchangée, mais la courbe y — B,,(x) se 
déduit à son tour de la courbe y — B(x) par une translation parallèle 


… à Oy, de module À et de sens Oy si À 0, de sens contraire si h Lo. 


Introduisons ce réglage par action dérivée alors que la fusion des 


racines en br à déjà été exactement réalisée (fig. 3) par l’applica- 


UE 


“tion de la correction proportionnelle de taux critique r,. Pour ana- 


- Jyser l’effet de ce nouveau réglage sur la stabilité, nous devons 


Lee es 


. distinguer les deux cas de la figure 3. 


Si la fusion des racines s’est opérée suivant le processus I, il est 


- clair que la translation de la courbe y —B(x) vers les y positifs réta- 
… blira les racines dans leur ordre primitif. Nous retrouvons l’effet 


* 


stabilisateur de l’action dérivée caractérisée par un module À >> o. Cet 


… effet est connu et l’action régulatrice de ce type est largement utilisée 


en pratique. 
Par contre, si la fusion des racines s’est opérée suivant le pro- 


cessus Il, &/ convient d'adopter une valeur négative de h pour 


” restaurer l’ordre initial des racines et rétablir par conséquent la 
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stabilité du réglage. L'action dérivée du régulateur communément 
utilisé (k > o) serait, au contraire, défavorable dans ce cas. 


L’éventualité a) est la plus probable. Elle se présente en particulier 
lorsque l'instabilité est essentiellement due à des phénomènes de 


propagation ou de transmission de chaleur : nous le montrerons plus" 


loin. Cependant, le cas b) peut aussi se présenter, quand il s’agit de 
systèmes mécaniques, électriques ou électromécaniques peu amortis. 


Recherche d’une correction dérivée optima. — Si nous renforçons « 


progressivement l’action dérivée, après avoir convenablement choisi 
son signe, une racine de B, (x) fusionnera fatalement à son tour pour 
une valeur À, de À avec une racine x, — w$ d'indice pair si est => o({), 
impair si À est 0, et, corrélativement, s'amorceront des oscillations 
de pulsation w;. Nous supposerons qu’une réduction de r en-deçà 
de r, restaure la stabilité, car le cas contraire, théoriquement possi- 
ble, nous ramènerait aux conditions initiales de la discussion. A 


chaque valeur de À de l’intervalle o,},, correspond une valeur r’ de rs 


qni déclenche le régime oscillatoire. Cet ensemble de valeurs r définit 
une fonction de À, continue et bornée dans l'intervalle 0,45. La fonc- 


PA 


tion considérée prenant la même valeur r, aux extrémités de l’inter- ; 


valle, présente, dans cet intervalle, un maximum absolu r;, auquel 
correspond une valeur déterminée h, de À intérieure à l'intervalle 0,hs. 
Cette valeur À, de À peut être considérée comme optima. puisqu'elle 


permet d'atteindre un coefficient de réglage proportionnel maximum. « 


Il est possible d'atteindre expérimentalement À; par approxima-\ 


æ 
à 


tions successives. Remarquons d’abord que si l’on a réalisé law 
combinaison caractérisée par les taux r;, h;, nous sommes assurés * 
que les couples de racines de A,, (x) et B,,(x) correspondant par « 
e ® ri \. 2 12 e La r 
continuité à wÿ et uw sont simultanément confondus. Dès lors, rsetho 


ayant été préalablement déterminés, on adoptera le module à et 
2 


l’on observera la pulsation des oscillations qui apparaissent lorsque 


l’on atteint le taux critique correspondant du réglage par action” 


proportionnelle. Suivant que cette pulsation est de l’ordre de w, où 


d , 3 3h ho si 0e : 
e wo, On essalera Où + el ainsi de suite. 


En pratique, la bande de fréquences qui intéresse une installation - 
V4 = 4 ke D) 19 . J 
étant toujours assez réduite, wÿ et w? sont presque toujours deux 


(1) En effet, dans la translation vers les y > 0 de la courbe y B{T) 
toutes les racines d'indice impair de B(x) se déplacent vers les x >0 “ 
les racines d'indice pair vers les æ<o. Ce double déplacement fait 
converger les racines de B(x) vers les racines d’indice pair de A(x) 
(fig. 2). Les conclusions sont inversées si À <o. 


: 


| 
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racines consécutives de A(æ) (Gg. 5). Les deux groupes de pulsations 


tendent alors vers une limite commune w,. La courbe y —A, (x) 
1 


est, dans ce cas, tangente à l’axe des æ au point d’abscisse æ—w?. Il 
en résulte enfin que r; — | A(x:) |. 


y=A,, Gc) 
= = OR) 


Réglage par action intégrale. 


: rar Pat k 
L'action intégrale est caractérisée par un terme en —, (4 >> o) dans 


« l'expression de R(p). Nous distinguerons dans l'étude de l'influence 
… de ce terme sur la stabilité deux cas, qui correspondent d’ailleurs à 


4 


deux modes d'emploi de cette classe de réglage dans la pratique 


industrielle. 


4er cas. Le rôle de l’action intégrale régulatrice est prépondérant. — 


» C'est le cas des réglages de pH, et, d’une façon générale, de nombreux 


réglages dans lesquels existe un temps mort de propagation entre 


| l’époque à laquelle se manifeste le déréglage et l'époque à laquelle 


entre en jeu l'effet régulateur. Si l’on adjoint à l’action intégrale 
* d’autres actions correctrices, proportionnelles ou dérivées, celles-ci 


doivent avoir pour fonction essentielle de procurer une stabilité amé- 


liorée et de permettre éventuellement de renforcer le taux # de 


l'action régulatrice intégrale, c’est-à-dire de réduire son temps 


. d'action. 


SUPPOSONS D'ABORD L'ACTION RÉGULATRICE INTÉGRALE EMPLOYÉE SEULE. 


= L’équation (1,5) s'écrit alors : 


Epf{p) + kgolp) = pf(P}(P)- (IL,3) 
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Au premier membre de (11,3) correspondent, par substitution de jw. 


à p les parties réelle et imaginaire suivantes : 


— W?B(w°?) + ÆGo (partie réelle) 


wA(w?) (partie imaginaire) 


Ii est clair que l’on peut choisir # positif (non nul), assez petit pour 
que les racines en w? de — w?B(w?) + kgs et A(w?) soient réelles, posi- 
tives et enlacées. 

D'autre part, X étant positif, les racines en w?=— x de — w?B(w?) +Ægo 
sont égales aux abscisses 0b;, ob;, .…, des points d’intersection de la 
courbe y — B(x) avec la branche d’hyperbole æy = kgo, x > 0. 
L’enlacement des deux groupes @1, >, .…., b;, b', .., peut donc être 
pris comme critère de stabilité du réglage : c'est sous cette forme 
commode que nous l’utiliserons dans la discussion qui suit. 

Au cours de cette discussion, nous profiterons de la propriété 
suivante présentée par les fonctions A(æx) et B(x) : 

La fonction A(æx), ou B(x), ne présente ni maximum ni minimum 


dans le domaine des valeurs de x inférieures ou égales à la plus petitew 


y= A/x) 
—.—. 7= B/x) 


otenssnenr X90/x 


Fig. 6. 


Vas 


de ses racines. La concavité de la courbe représentative est, de plus, 


constamment tournée vers les y > o dans le même domaine. 
En effet, en vertu d’une propriété connue des polynomes dont les 


racines sont réelles et distinctes, propriété qui s’étend à la classe des" 


F 


fonctions entières qui nous intéressent, les racines de A'(æx) sont toutes L 


réelles et distinctes et sont entrelacées avec les racines de A(æ), la 


plus petite racine de A’{x) étant supérieure à la plus petite racine . 


de A(æ). On en déduit que les racines de A"(æ) sont, elles aussi, 
réelles et distinctes, la plus petite de ces racines étant supérieure à la 
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plus petite racine de A'’(x) et, a fortiori, à celle de A(x) (ces 
résultats sont évidemment valables pour B(x), B'(x), B"(x)). 
Développant f(p) en série entière : 


Pen) 1 + d\p — AP? ve + Anp” Le. ai, GER nr pe-10 
il vient : 


A(X) = 1 — Ge + Qt? — .. + (— 1 )'amX" + … IL,4 
B(x) = a; — ax + 3x? — ... + (— 1)'ampr" + (1,8) 


. Il suffit de remarquer que A’(0o), B'(o) sont négatifs et A”(o), 
B'(0o) positifs pour établir la propriété énoncée. 

Nous pouvons maintenant préciser l’aspect général des courbes 
y —= A(x) et y—B(x) dans le domaine des basses fréquences (fig. 6). 
Sur la même figure, a été tracée La branche d’hyperbole(H) : æy—#go, 

WI oO. 

Il apparaît qu’un renforcement exagéré de k déclenchera fatalement 
“un régime oscillatoire, le plus souvent de basse fréquence, par fusion 
de by ou b, avec a;. Le cas exceptionnel correspondrait à celui d’une 
“installation très peu amortie sur une fréquence plus élevée. 

Développons la discussion dans le cas le plus intéressant en pratique 
“où seules les racines les plus basses sont à prendre en considération. 


INFLUENCE D'ACTIONS GORRECTRICES ANNEXES. — Supposons que l’on 
“augmente l’action intégrale jusqu'à la limite d'accrochage. Dans le 
cadre des hypothèses retenues, celle-ci peut être atteinte par fusion 
“avec a; de l’un ou l’autre des points bo (fig. 7, a) ou bi (fig. 7, b). 


Dans l’un et l’autre cas, on reconnaît sur la figure que la stabilité 
-est favorisée par l'introduction dans le circuit du régulateur d’une 
- action correctrice dérivée de sens normal (À >>0), qui entraîne une 
translation de la courbe y — B(x) vers les y > 0. 


1 
“4 
à 

L 
a: 


-d 
k | 
L RMS 
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Par contre, l'adjonction d’une action proportionnelle, qui entraîne 
la translation de la courbe y — A(x) vers les y > 0, serait favorable 
dans le premier cas (a), défavorable dans le second (b). 


. A4? US ," 
Correction dérivée. — Laïissant de côté pour l'instant l'inter- 
vention d’une correction proportionnelle dont l’effet est a priorz 
. » . FR: 
incertain, augmentons progressivement le taux À de l’action dérivée. 


nr 7 r . gr. t RER . . , 
La stabilité est restaurée pour la pulsation — 1/0, mais, si on 
augmente exagérément À, de nouvelles oscillations prendront nais 


sance avec la pulsation plus élevée w” —\/0a: (Hg. 8). 


y =A (x) 
1 = B(x) 
ss... y = Hg,/x 


(4 


op°°* 


RECETTE H 


La figure 8 fait apparaître ce résultat intéressant qu'un renfor- 
cement de l’action intégrale est alors possible et restaure la stabilité 


[24 


L w À ‘ 

pour la fréquence ==. Par augmentation continue du taux # de 
l’action intégrale, on verra finalement réapparaître les oscillations de 
pulsation w'—\/oa, par l’un des deux modes de fusion de la 
figure 7. 

Nous sommes ainsi conduits à réitérer l'opération qui consiste à 
augmenter successivement l’action dérivée et l’action régulatrice 
intégrale. Cette succession d'alternances favorables ne peut être indé- 
finiment poursuivie, elle conduit de proche en proche au stade repré- 
senté par la figure 9, où les oscillations se produisent simultané- 


ment sur les pulsations w’—\/oa; et w” 100. ; 
Intervention combinée des corrections proportionnelle et déri- 
vée. — Soit k’ le taux maximum finalement obtenu (fig. 9), et soit 


h' la valeur correspondante de k. Appliquons maintenant une action 
proportionnelle de taux r. Les racines à, et a sont alors remplacées 


par deux racines a, et a, plus rapprochées, auxquelles correspond un 


à 
TA 
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"nouveau stade-limite analogue à celui de la figure 9 et, par consé- 
quent, un nouveau couple H'{r), k'(r). 


Il est clair que l’on ne peut dépasser le taux 7, d’action propor- 
tionnelle pour lequel la courbe A,(x) est tangente à l'axe des x 
(fig. 10) a;a2b,b1 étant alors confondus.,La courbe y — B(x) est, 

: k' go 
d'autre part, tangente à l'hyperbole y — en ; 


Parmi toutes les valeurs ainsi explorées de Æ'(r) dans le domaine o,r: 
” des valeurs de r, l'une d’elles Æi(rs) est la plus grande. J'ai démontré: 


, 
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qu’il résulte de l’entrelacement des deux groupes de racines Do, D3, ...4 


. ’ . . 
et 43, @u, .…, que ce maximum À, de k’ correspond au cas-limite de 


la figure 10. Par comparaison avec la figure 9, on voit que l’intro-… 


duction d’une action correctrice proportionnelle est finalement tou- 


jours favorable, même lorsque initialement l’on se trouvait dans les” 
les conditions du cas (b) de la figure 7, où cette action était alors” 


défavorable. On explique ainsi les succès que procure généralement 
l'association des trois réglages. 


Il est, d’autre part, possible, en modifiant très peu la discussion 
qui précède, d’en déduire un procédé commode pour atteindre las 


combinaison optima par une suite d'opérations systématiques qui 


évite les tâtonnements habituels. Cette modification tient compte dus 
fait que le taux de l’action régulatrice intégrale ne doit pas être 


pousse jusqu’au voisinage du taux d’amorçage des oscillations entre- 
tenues, mais doit être limité au niveau pour lequel la durée de 


l'amortissement des oscillations devient comparable à la constante” 


de temps 1/kgo ('). Il est légitime de dire que ce niveau correspond à 
l'amortissement critique, puisque c’est à ce niveau que l’on observe 


ï 


le temps minimum du retour à l’équilibre de la grandeur réglée, 


lorsque l’on renforce progressivement l’action intégrale. 
: On opérera donc ainsi : 


19 On commencera par augmenter progressivement le taux X du 


PPS 


réglage par action intégrale; jusqu’à ce que l’on observe l’amortisse-w 


ment critique des oscillations de pulsation voisine de Voai. 
20 Laissant ensuite Æ fixe. on introduira une action correctrice 


dérivée de taux À positif, croissant. La stabilité s’améliorera sur la 


5 voa . , , . + : 
fréquence = Mais on atteindra fatalement l'amortissement critique 


des oscillations de pulsation plus élevée voisine de V/0@. 


3° Laissant alors À fixe, on augmentera de nouveau X et l’on. 
recommencera la succession des opérations 1° et 20 jusqu’à ce que les « 


aide tes 


gains réalisés ainsi pour k deviennent peu importants. L’amortisse-” 


ment critique sera donc sensiblement atteint pour les deux pulsations 
observées. 


4° Ne modifiant plus ni À, ni X, on introduit alors l’action correc- 


trice proportionnelle. Celle-ci a pour effet, d’après la figure 9 d'amé- 


() Depuis la soutenance de cette thèse, nous avons pu appliquer la 


méthode à la recherche de la combinaison des trois classes de réglage qui 
fournit l'amortissement maximum d’une perturbation du type échelon- 


unité. Ce problème est en particulier complètement résolu dans le cas où 


les racines de f(p) sont réelles. 


« 
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liorer la stabilité des oscillations de la plus basse fréquence, mais, 
par contre, de diminuer l’amortissement des oscillations de la plus 
haute fréquence. 


50 Les opérations 1) et 2) peuvent alors être renouvelées avec 
succès ; elles seront effectuées pour des taux r de plusen plus grands 
jusqu'au moment où les deux pulsations seront pratiquement indis- 
cernables. On sait que le taux de réglage par action intégrale atteint 
alors est le plus élevé pessible. 


2e cas. Le rôle de l’action régulatrice proportionnelle est prépondé- 
rant; celui de l’action intégrale complémentaire. — C’est le cas, en 
général, des réglages de température des fours à marche continue et 
des réglages de pression. Le 
rôle de l’action régulatrice pro- — y5A, (x) 
portionnelle est prépondérant 
en régime de fonctionnement 
Courant, l’action intégrale réa- 
lisant l’effet complémentaire 
qui supprimelestatisme. Mais, 
lorsque survient une forte va- 
Tiation de la charge du four ou 
du débit du fluide dont on 
règle la pression par chauffage, 
le point de fonctionnement de 
l'installation doit être déplacé 
“de façon importante, et la nou- 
velle valeur correcte du para- 
mètre de réglage peut être 
très éloignée de la précédente. Seule, l'intervention de l’action cor- 
rectrice intégrale permet alors d’ajuster exactement la grandeur de 
réglage. L'action proportionnelle reprend ensuite son rôle prépondé- 
Tant, mais l’éventualité de tels changements de régime rend indispen- 
sable la présence d’un réglage intégral. 


Etudions dans ce deuxième cas la stabilité du réglage. 
- Supposons d'abord h nuletr légèrement inférieur à ro limite 
d'amorçage des oscillations entretenues, dans le cas où la régulation 
proportionnelle agit seule. 
Les fonctions A,(æ) et B(x) ont, au voisinage de leurs racines 
presque confondues (d’abscisse Lo = wi); l'un ou l’autre des deux 
aspects de la figure 11. 
| Y k L ! A 
_ Or, la racine correspondante de B(x)—© se trouve déplacée par 
rapport à celle de B(x) dans le sens de la flèche, car B'(x) est négatif. 


APR 
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Il en résulte que l'introduction d’une action intégrale ne | 
rable que dans le cas où la correction dérivée de taux Re est, e | 
aussi, favorable (cas 2). Dans le cas 1, au contraire, son e et sur la 
stabilité est défavorable, mais on remarque alors que lon pourra 
restaurer la stabilité en introduisant une action correctrice dérivée de 


sens normal À > 0. 


Supposons maintenant h fixé à sa valeur oplima bi. + Pre 
d’abord r légèrement inférieur à sa limite critique rie L'aspect les 
isi ë intéressées 

courbes A,(æ) et B,(x) au voisinage des deux racines 


a, = et r—" est l’un de ceux de la figure 12. 


(Det (M 


. 
, 
n 
. 
Ù 
. 


, X Xo 
*. _hkpDoouk,<a 
* 


Dans tous les cas, l'intervention du réglage intégral diminue la 
marge de sécurité soit au voisinage de x (cas I, IL, II : À, > 0), soit 
au voisinage de x, (cas IV, V, VI : k; Lo). Dans les cas de la pre- 
mière catégorie (4, > 0), il convient de diminuer l’action régulatrice 
proportionnelle pour faire place à l'action correctrice intégrale que 
l’on désire introduire. Dans les cas de la deuxième catégorie (A4 <o), 
il est, au contraire, possible de maintenir le niveau de l’action pro- 
portionnelle, mais il faut diminuer le module de l’action dérivée. 


Amélioration de la stabilité par une correction dérivée seconde. 
— IÎlest intéressant de rechercher sur cette figure quel serait l'effet 
sur la stabilité d'une action correctrice dérivée du second ordre. 
Celle-ci se traduirait par l'introduction dans R(p) d’un terme en /p?. 
Nous en tiendrons compte en remplaçant les abscisses de A,(x) par 
les abscisses des points d’intersection de la courbe y—=A,(x) avec 
la droite y —golx. On voit facilement sur la figure 12 l’heureux 
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effet d’une telle substitution quand / est positif. L'introduction de 
cette classe de réglage apparaît donc souhaitable dans la majorité 
des cas; elle est d’ailleurs spontanément réalisée dans les régulateurs 
mécaniques du fait de l’inertie des pièces. Notons toutefois qu'une 
inclinaison exagérée de la droite y—golx pourrait introduire des 
oscillations parasites dans un domaine de fréquences relativement 
élevées. L'inertie des pièces peut donc être néfaste, soit lorsqu'elle 
est importante, soit lorsque le régulateur est associé à une installa- 
tion dont le coefficient d'amplification g, est élevé. 


Cas particulier : le terme constant 
de l’impédance de transfert de l'installation est nul. 


Dans ce cas, la fonction /(p) peut s’écrire : Ap)= 7% P.E(p), où 
F(p) est une fonction du type précédemment étudié. 

Des premiers membres de cette forme se rencontrent par exemple 
lorsque l’on règle un niveau en agissant sur un débit, la position 
d'un rotor en agissant sur sa vitesse, et, de façon générale, lorsqu’à 
ne valeur fixe du paramètre de réglage, correspond une valeur 
d'équilibre de la dérivée par rapport au temps de la grandeur à 
régler. 

- L'équation (1,5) devient alors : 


CPE(p) + gR(p)E(p)= PE(p}eo(p). (11,5) 


On remarque que l’introduction d’un réglage par action propor- 
Hionnelle de taux suffisamment faible r fait apparaître au premier 
membre une fonction pF(p)+ rgo, à partir de laquelle la discussion 
relative à la stabilité peut être développée comme précédemment, 
par la méthode de fusion des racines. 

La limite de ef), est, on le sait, égale à la limite de l’expres- 
4 pE(p) : 

___PE(P)___,{p) quand p tend vers o. Dans le cas d'un 
00 P pEp) + gR(p) ns ï AUS 
réglage par action proportionnelle, cette limite vérifie donc : 


ù 4 p’eol p) + pes 
| “Him.e(f), se —=lim: pE...rÿ p>< 


Dans l'hypothèse d’une perturbation en marche d’escalier, 


e(p)—=?on voit que e(t),,- 0. Le réglage par action proportion- 
# P \ . # . 
nelle joue alors un rôle comparable à celui des réglages par action 
intégrale étudiés dans les paragraphes précédents. 

* Mais, le plus souvent, dans le cas actuel, la perturbation-type la 
| dérer est une perturbation dont l’amplitude 


plus intéressante à consi ati el 
| + une fuite de débit constant , 


‘croît proportionnellement au temps { 
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provoque, par exemple, une telle perturbation du niveau d’eau dune 
chaudière. Nous la traduirons par : e({) —0, pour {<< 0 et sol pour. 


{> 0. Dans ces conditions, co(P)— 3 ets par suite, e(f) a pour 


limite = pour { —. 
79e . , < . . 
On retrouve ainsi l'effet habituel du réglage par action proportions 
nelle, et l’on montrerait sans peine que le réglage par action inté- 


l 1 d le déréglage résiduel — 
rale supprime, dans ce cas, le déré résidu | 
g PP » , S1a8 rg 


Application aux servo-mécanismes. 


Considérons l’amplificateur À (fig. 13) qui fait correspondre à la 
grandeur d’entrée e(p) la grandeur de sortie s(p), par la relation : 


JP). P)=Go.e(p) 


dans laquelle /{p) désigne une fonction du type précédent. 

Lorsque e se réduit à une constante @6, {> 0 (e —0 pour é<< 0)" 
s se fixe, après une période transitoire dont la durée dépend de j(p), 
à la valeur : 6 —ÿgo.€0.g0 est le coefficient d'amplification de A :* 
c'est un nombre généralement sensible aux fluctuations de la sources 
d'énergie qui alimente A. 

e ets sont les mesures de deux grandeurs de mêmes dimensions. 
ou les variations relatives de deux grandeurs quelconques. î 

La figure 13 représente schématiquement le servo-mécanisme 
constitué par l'amplificateur À muni d’un circuit de réaction négative. 


se 


ed 
o(p)= % e (p) 
f(p) Ê 


Fig. 13. 


de taux r. La relation entre la grandeur de sortie s(p) et la grandeur 
d'entrée &(p) est maintenant : 


LAC) + rgol(P)= gp). : (11,6) 
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La forme du premier membre de (11,6) montre que les conditions 
de stabilité sont comparables à celles du réglage par action propor- 
tionnelle. Cette analogie se trouve renforcée par le fait que, dans le 
cas actuel, il y a encore intérêt à augmenter rg, dans les limites 
compatibles avec la stabilité du système. 

En effet, le coefficient d'amplification du servo-mécanisme Consi- 

-déré vaut : 


se A Core 
A la fluctuation A de go correspond la variation : 


AR Ag I 
Der tan. (11,7) 


La fidélité du servo-mécanisme croît donc comme 1 + ro, ce qui 

montre l'intérêt des grandes valeurs de rgo. ; 

Il résulte de ce qui précède que la discussion relative au réglage 

par action proportionnelle d’une installation caractérisée par la fonc- 
tion /(p) s'applique sans modification à l'étude de la stabilité du 
- Servo-mécanisme considéré. On peut donc conclure que : 

1) Ilexiste une limite critique rogo à partir de laquelle le servo- 

mécanisme est instable. 
2) On améliore la stabilité en associant à la réaction proportion- 

nelle une réaction du type dérivé, de taux h> 0 ou h<o selon 
_ le cas. 

3) Il existe une réaction dérivée de taux A qui permet d'atteindre 
la limite critique r599 la plus élevée. La fidélité du servo-mécanisme 
- peut alors être rendue maxima. 

“ Dans le cas particulier où le terme constant de f{(p) est nul, ces 
résultats sont modifiés comme nous l'avons vu p. Gor. 


CHAPITRE III 


APPLICATIONS ET EXEMPLES 


Nous donnons, dans une première partie, deux applications 
- concrètes simples de la méthode de fusion des racines : la fonc- 
* tion /{p) se réduit ici à un polynôme. La deuxième partie est réservée 

à l'étude de quelques problèmes posés par l'existence de phénomènes 
. de propagation, qui retardent l'intervention de la correction régula- 
trice et provoquent l'instabilité du réglage. L'étude de l'effet particu- 
lier de la transmission de la chaleur par conduction est laissée de 


côté : elle fait l’objet du chapitre suivant. 


è 


M 
2 
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L’impédance de transfert cr 


de l'installation est un polynôme. 


Réglage de la force électro-motrice d’une dynamo génératrice par 
l'intermédiaire d’un amplidyne. — Le principe du montage est indi- 
qué sur la figure 14. Les écarts entre la valeur de la force électro- M 


Compensation de 
réaction d. induit 


— Chaïne directe 
damplification 

—— Chaïne de 
reaction 


motrice développée par la dynamo génératrice G et la tension de 
réglage E, réagissent sur l’amplidyne par l'intermédiaire de l’enrou- 
lement de contrôle C, bobiné sur l’inducteur de l’amplidyne. Une 
action correctrice amplifiée est ainsi transmise au courant d’excita- : 
tion de la dynamo G. 


IMPÉDANCE DE TRANSFERT DE L'INSTALLATION. — Prenons comme para- 
mètre de réglage la tension de contrôle v. Plus exactement, E, étant 
choisi comme tension de référence, c’est le rapport sans dimen- 

à U or x: À s _ b 
sion n—;; qui jouera le rôle de paramètre de réglage. L'impédance 


de transfert de la chaîne amplificatrice A constituée par le système 
amplidyne-génératrice se calcule en remarquant que l’amplidyne est 


DYNAMO 


Ri6815: 
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équivalent à l'ensemble de deux dynamos génératrices dont l’une 


excite l’autre (1). La chaîne À, schématiquement représentée sur la 
figure 15 comporte donc trois étages d'amplification, dont chacun 
peut être caractérisé par une constante de temps T{i— 1, 2, 3)et un 
coefficient d'amplification Ki. 

. Lorsque la tension v est nulle, l’enroulement principal de l’induc- 
teur (enroulement non figuré sur le schéma 15), excite seul l’am- 
plidyne. La tension aux bornes de la dynamo G est alors de l’ordre 


- de Es. 


"Si l’on applique de plus une tension v aux bornes de l’enroule- 
ment C, il en résulte une variation AE de la force électromotrice de 
la dynamo, qui s'écrit, compte tenu de l’action en cascade des trois 


étages d'amplification : 


KiK2K3 


ME Go np np 0 2 


(HI, x) 


’ ! AE Fa à Je . 
Posant comme précédemment E =! et KiK:K;— go, l'équation 


(111,1) devient : 


FP}{P)= Gon(P) 


avec : 
S(P)=(Tip + 1)(Tap + 1)(Tsp + 1). 


NATURE DE LA CORRECTION RÉGULATRICE. — Le montage de la 


figure 14 impose l'égalité : 


vu ——AE ou == € 


Il réalise donc une action réqulatrice proportionnelle de taux r —1 


“et l'on sait que le coefficient de régulation a, dans ce cas, pour 
. expression 1 + go. La valeur généralement très élevée de gs assure 
“un réglage serré de la tension E, pourvu que la stabilité demeure 
_ satisfaisante. 


4 


Développons f{p) sous la forme : 
f(P)= 1 + Gp + cp? + 63p° 


avec : 


4 


4# 


E 


i=3 
DM am > TT, M lobe 
i=1 i£j 
Les courbes A(x) et B(x) se réduisent ici aux deux droites tracées 
sur la figure 16 : 
A(X)= 1 — 63% 
B(x) 161 — 03. 


en S1 


à ? oO] . 
Un régime oscillant de fréquence \/ = \ prend naissance, 


dès que le coefficient d'amplification atteint la valeur critique repré-. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Septembre-Octobre 1954). hr 
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ñ ? Us, » 


; ; Es à : 
tion 1 + go doit, par conséquent, rester inférieur à 


——_—— y=Alx) | 


Fig. 16. t 


Le] 


/ AMÉLIORATION DE LA STABILITÉ PAR L'ADJONCTION D'UNE CORRECTION W 
DÉRIVÉE. — La figure 16 montre que l’on améliore la stabilité et, 
par suite, les performances possibles du réglage proportionnel, en 
superposant une correction régulatrice dérivée de taux ÀZ>0, qui 
entraîne une translation de la droite y—5, — sx vers les y > 0. 

Cet avantage, prévu par la théorie, est bien confirmé en pratique. | 
Un enroulement annexe C;,, alimenté par la tension de sortie de l’am- | 
plidyne, le plus souvent par l'intermédiaire d'un transformateur est, 
en effet, adjoint à l'enroulement de contrôle C (fig. 17), et ce dis- 


OEENEE 


positif stabilisateur engendre, nous allons le montrer, une correction 
régulatrice à la fois proportionnelle et dérivée. 

Soient v et v, la tension développée aux bornes respectives des 
enroulements C et C;.T;, K, désignant toujours les constantes du 


£ AŸI 
OT a 
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premier étage de la chaîne d'amplification, et prenant cette fois 


v + vi 


"n——5ÿ% comme paramètre de réglage, nous avons encore : 


(Tip + 1XP2p + 1] Tsp + 1)e(p) = gon(p) 


et : 


Si, d'autre part, nous convenons de ne pas tenir compte des varia- 
tions lentes de la tension E:, pour lesquelles la correction dérivée est 
sans utilité, nous pouvons assimiler le transformateur T à un trans- 

“formateur idéal caractérisé par un rapport de transformation S. 

Il vient donc : 


Par suite : 


Mn et « sont donc liés par la relation : 


n=—[Rp+(i+s)]e 


_ La fonction régulatrice ie résulte bien de la superposition d’une 
: . - S , ® Là D | à 
action proportionnelle de taux r —1 + K et d’une action dérivée de 


ST; 


taux positif A. 


Servo-mécanisme pneumatique. — ÎMPÉDANGE DE TRANSFERT D'UN 
 AMPLIFICATEUR PNEUMATIQUE A PLUSIEURS ÉTAGES. — Un servo-mécanisme 
“ pneumatique comprend d’abord une chaîne amplificatrice directe 
* de haut degré d'amplification comportant plusieurs étages en cascade 
- (généralement deux). Le principe de chacun d’eux peut être repré- 
 senté par le schéma-type de la figure 18. 

“ Le déplacement 0,_; d’un organe mécanique d’entrée du n°®° étage 
- contrôle le débit d'entrée ou de sortie, ou même l’un et l’autre de ces 
… débits, de l’air comprimé qui alimente une capacité C, déformable. 
. La déformation produite est contrôlée par un ressort linéaire. Elle 
“ entraîne le déplacement 9, de l'organe mécanique de sortie, qui 
commande à son tour l’entrée du n + 1°' étage. 

… On montre sans peine que les variations Aw, de la pression d’air à 


À 


5 l'intérieur de C, sont liées à A0,_, par une relation de la forme : 
[T,p + 1]Am, = Andy à. 


On doit noter ici que T, et k, peuvent dépendre de 8, 1. D'autre 
» part, compte tenu de la dureté du ressort antagoniste, de son amor- 
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tissement, et de l’inertie des pièces déplacées, Aw, et A6, satisfont à 
une équation différentielle de la forme classique : 


Hip: + ap + 1]404 = k,Ay. 
Le rapport de transmission s'écrit donc : 


M. RER où K,—#%,k, 
Aôn—1  (Tap+iNtsp?+fnp +1) 


Une chaîne comportant n étages lie le déplacement 46, de l'organe 


air 
comprime 


vanne vanne 
dentree desortie R 
4 Ÿ 
Ressort antagonrste 
lineaire 


de sortie au déplacement A6, de l’organe d’entrée par une relation de 
la forme : 


F(P)A06 = God» | 


avec ; 


LA up + DEP + Air + 9 (ap + EPI EAP # D 
To = KiKo see Kn 


» ‘ : : . : ? 

La chaîne amplificatrice est, d’autre part, munie d’un circuit de « 
réaction négative de taux r et l’on obtient un schéma identique dans 
son principe à celui de la figure 13. 


ORDRES DE GRANDEUR RESPECTIFS DES PARAMÈTRES T, f, rt. CONsé-" 
QUENCE. — La puissance disponible au sein d'un étage donné croissant 
rapidement avec le rang de l'étage considéré, les pièces fixes ou 
mobiles sont plus lourdes ou plus volumineuses au fur et à mesure” 
que l’on progresse le long de la chaîne amplificatrice vers l'étage de 


sortie. Il en résulte que les inégalités suivantes sont valables dans la. 
plupart des cas : 


Tele Ne T1 EMI EN. ET, RTS ESS SEUR 
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| , 
De plus, la constante de temps T d’un étage l’emporte en général 
très nettement sur la pseudo-période du ressort antagoniste, voisine 


de 277 et nous admettrons donc, pour chaque étage, les inégalités : 


ve". 


On montre que, dans ces conditions, seuls les paramètres des deux 
derniers étages interviennent de façon sensible lorsque l’on calcule 
les racines des parties réelle et imaginaire de f(p). L'impédance 
symbolique de transfert se réduit pratiquement à un polynôme de 
degré 4, que l’on peut écrire : 


SPMgo= à + Tap + eT2p° + (PTS pt + (e)'TÉ pt (ILL2) 


où les € désignent les rapports généralement du même ordre de 
grandeur (5 à 10 p. 100): 


1 1 

2 _. 9 si 

= n1 + În à En + Tn-4 fn : ë Tin |$ 
2 Ta ES ie ? Sr Fe À 


LIMITE D'ACCROCHAGE DE LA RÉACTION NÉGATIVE PROPORTIONNELLE. — 


Lorsque x croît à partir de o, B(x) s’annule pour la première fois au 
1 


ER: A cette racine correspond une valeur de A(x:) 
317 


LES. LEE (EN 
(es) (es) 
suivantes de B(x) sont d’un ordre de grandeur beaucoup plus élevé, 
et les ordonnées correspondantes | A(æx) | sont de ce fait très supé- 
rieures à | A(%o) | + 

| A(to) | est donc égale à rogo, et fixe ainsi la limite d’accrochage 
du taux r de réaction appliquée à l’amplificateur considéré. Compte 
tenu des valeurs explicitées plus haut de &:83€,, ro9o S’écrit : 


voisinage de 


sensiblement égale en module à . On vérifie que les racines 


(Pa Tr fn 


“à III,3 
Togo — Ta fn (x? à m Tn—1fn) 


Seules interviennent dans cette expression les capacités des deux 


derniers étages et les paramètres du ressort de l'étage de sortie. 


CR 2 
APPLICATION : RÔLE IMPORTANT DE L'AMORTISSEMENT DE L ÉTAGE DE 


“ sonrie. — T,, Ty_1 et t, étant donnés, on peut chercher, en modifiant 


+, dec tn A ie 
üù 


Pamortissement f, de l'étage de sortie, à augmenter Togo. La 


‘ drogo : : 
brivée —- ayant pour expression : 
dérivée FUN P 


2 2 ° 
drag) qq Tao En Ton — En) 
da nue (RL Tri fn) 
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on doit distinguer deux cas, suivant que +, est supérieur ou inférieur 
à Per 
drogo 


L/ le 1h. k k x 
+ | L k à 
i k' . 

Î 

L4 


10 SE Ty << tn, 77 est positif, quel que soit f,, et l’on doit donc 


dfn 
augmenter l’amortissement du ressort de sortie dans toute la mesure 


des possibilités pratiques. La valeur critique 76go, qui croît avec f;, « 


Ta 


reste dans ce cas inférieure à ParÉ 
n— 


20 Si T,_1> 7» loÿo passe, au contraire, par un maximum pour 
un temps d'amortissement fini : 


2 2 A 
Tr T1 Ty 


EE ur [2 aus (UT, 4) 


ner 


Ce maximum a pour valeur : 


(1,5) 


Pour évaluer le bénéfice que l’on peut tirer de cette nouvelle cir- 
constance, supposons qu’en allégeant le dispositif entraîné par le 
ressort de sortie, on soit parvenu à réduire +, d’une valeur voisine 


r NC. > . # . 
de Tri à l,_. L’amortissement /, étant sensiblement réglé à sa 
2 
Tn 


valeur optima n VF » la limite d’amorçage passe de moins 


La. 4, Th 3 ; 
de 5— à un peu plus de 95 : elle est presque décuplée. 
AMÉLIORATION DE LA STABILITÉ PAR L'ADJONCTION D'UNE RÉACTION 


DÉRIVÉE. — Si l’on ne retient que les termes utiles, A(x) et B(x) se 
réduisent pratiquement à : 


A(t)= 1 — en TE (e,) Tax? 
B(x) = Ty — (e3) Tir. 
La parabole et la droite correspondantes sont portées sur la 
figure 19. Les deux cas de figures possibles sont représentés. Le 


cas 1 corresponi à : 
1 \? £o 
(2) à ICT 


I 3 €E9 
()> 2 
On reconnaît que la stabilité est favorisée par l'intervention d’une 


réaction dérivée de taux À >> o dans le cas 1, de taux À <'o dans le 
{ 
cas 2. 


le cas 2 à : 


Dh rt 


distants pmtpoes US Sn onda ee es d@rr 


sito tr tisse 2 


FA 


ani 
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Les expressions des rapports s,e%e? (p. 609) permettent de plus de 
préciser que l’appareil étudié Le re cas 1 Ou 2 suivant que : 


(ce + id + Tn—1 fn 


TER CORRE Cas 1 
à Th Tn—1 
ou : 
9 9 
1 (Ta + The) + Tn1fn 
| se ne me: pu ou ul cas 2 
TaTn—1 


Or, lorsque /, est fixé à sa valeur optima, le premier membre des 


n—1 + T “n 


+ nr 


inégalités précédentes s'écrit : [F | IL est supérieur à l’unité, 


“et, par conséquent, dans le cas d'un appareil bien conçu, c'est une 
réaction dérivée detauxh => 0 
qu'il convient d'adopter. 


RECHERCHE D'UNE RÉACTION 
DÉRIVÉE OPTIMA. LES DEUX As- 3 
PPECTS DU PROBLÈME. — Le pro- 
“blème se pose ici sous deux 
aspects distincts : 


1er aspect : On dispose d'un 
appareil muni d'un ressort de 
Sortie dont l'amortissement 
“vérifie sensiblement la rela- 
“tion (ILI,4), et l’on cherche à 
“améliorer la stabilitésans avoir 
“la possibilité de modifier de 
“facon notable les paramètres 
“de ce ressort. {/ s'agit, dans 
ce cas, de perfeclionner un 
appareil donné. 


2° aspect : On cherche, au 
contraire, à concevoir un ap- 
pareil dont l'amortissement /, 
“et le taux de réaction dérivée 
- soient définis a priori de ma- 
-nière à garantir au mieux la 
‘stabilité. 


Dr aspect : La discussion générale s’applique ici directement. Il est 
commode de poser À — xT,, et l’on déterminera alors « de telle sorte 
que la droite : 


y = + a — (a) Te] 


coupe l’axe des x de la figure (11,6) en x1. 


LUS 


7 


4 
0 
"4 
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1+a@ Es 


a devra vérifier TS RENÉ et la valeur critique r5go Correspon- 
2 C4 


dante s’écrira : 


Es (ea) 7° 3 (2) 3 (Tnt + fn) 
reg = | AG) 1e eg — ) Légl = is=6  37 0 1e 
Enfin, compte tenu de l'hypothèse faite que f, vérifie la rela- 
tion (IIL,4), il vient: 


+) | 
rg=S me) | (111,6) 
Tr—1 


‘°n 


| 


Le gain réalisé par rapport à la valeur-limite (111,5) est appré- 
. + 72 Ta 2 Il UE '[ d ’ 
ciable. Si l'on suppose encore; égal à =, 1{ dépasse 100 p. 100. 
2° aspect : On doit, dans ce cas, tenir compte du fait que la valeur 


optima du temps f, est modifiée par l'introduction de la correction 
dérivée. 


Ne retenant que le cas le plus intéressant : 5, << T,_4, il apparaît “ 


que rogo est maximum, & étant donné, lorsque : 


Tai + sa) +e me 
POST en 


2 2 ” 
Tri — Tr Tn—4 


Ce maximum s'exprime ainsi : 


TaTn—1 ; 
[rogolu = pti a) 


T4 +de + (Te + et 


On constate ainsi que 7590 est une fonction croissante de @. Il 
convient donc de prévoir l'application d’une réaction dérivée de taux 
h—aT, en principe aussi élevé que possible. Toutefois le facteur 
d'amortissement f, du ressort de sortie doit être pris de plus en plus 
grand au fur et à mesure que l’on augmente x. Or, on ne peut dépasser 
dans cette voie le domaine des valeurs de f, relativement faibles 
devant T, sans sortir du cadre des hypothèses (2), hors duquel les cal- 
culs précédents n’ont plus de sens. 


1 
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Perturbations apportées 
par les phénomènes de propagation. 


(L’impédance de transfert de l'installation est une fonction entière). 


Exemple concret : Réglage d’un titre après dilution. — Le principe 
est illustré par le schéma de la figure 20. Dans la cuve C, arrivent 
simultanément : 


a) une liqueur concentrée en un produit P, par exemple acide, dont 
le titre 0, et le débit en masse g, sont éventuellement sujets à des 
irrégularités ; 

b) de l’eau destinée à assurer une dilution convenable du pro- 
duit P. 

Il arrive parfois que la liqueur S, déversée en A, à la sortie de la 
cuve à niveau constant C, soit astreinte à circuler dans une tubulure 


liqueur fe -f'Eau 
primitive 


Y 


mesureT À; 


Eig-20: 


; plus ou moins longue avant que son titre 0 puisse être détecté en A2. 


Si, par exemple, il s'agit de diluer une solution primitivement 


- concentrée d’acide sulfurique, dont le titre final est continûment 


d'opérer | 


mesuré par une méthode électrique, 1l peut être nécessaire, avant 
a mesure, de refroidir la solution élaborée en C, tout au 
moins d'assurer son équilibre thermique à une température donnée. 

Le titre 0 est la grandeur à régler à la valeur de consigne 6, et le 
débit en masse d’eau g commandé par la vanne V, est pris comme 

randeur de réglage. Nous désignerons par ailleurs par » la masse 
de liquide pratiquement fixe continue dans la euve C, et par + le 


4 temps mis par la solution S pour circuler de A; à A2. Enfin, le bras- 


L 4 pe, # 
sage de la cuve est supposé suffisant pour assurer l'homogénéité de 


son contenu. 


L 
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à" Mer 


A6 4 
Calculant l’impédance de transfert en posant e =p1— Agig, on 


trouve d’abord : 


m 


d : q 
(TS + 1 }e(9 = — gent) avec De et Po GG 


Mais + désigne la variation du titre Ô en A;, alors que l’appareil dem 


mesure ne la décèlera en A, que + secondes plus tard. A l’époque f, le 
régulateur transmet donc à la vanne de réglage V un signal déterminé 


par le déréglage en A, à l’époque £ — +. Comme l’origine des temps 


coïncide avec le début de la perturbation, la transformée de Laplace 
de e ({— +) se calcule ainsi : 


f{e-ne(e — r)dt — RAR À s(s)erids —=erPEEp}) 
0- —T 


L'équation du circuit de régulation doit s’écrire, dans ces condi- 


tions : 


[(Tp + De + goR(p}l(p) =(Tp + 1) Peo( »). 


L'apparition du facteur e dans l’impédance symbolique est liée à 


l'existence du temps + mis par la grandeur 6 pour se propager sans 
modification de A, en A2. 


Discussion de la stabilité du réglage d’une installation dont l’impé- 
dance de transfert est du type précédent : 7 /(p) = (Tp + 1e 


Gette discussion s'applique au réglage de toutes les installations que 
l’on peut caractériser par une constante de temps dominante T (cas 
très courant), lorsque l’action régulatrice est transmise avec un retard 
fixer. 

Explicitons les parties réelle et imaginaire de f{jw) en fonction 
de la variable æ— +, qu'il est plus commode d'adopter ici : 


T : sie 
A(t)= cos x — (2) Ten T partie réelle 


o ïl Ù cl RE 
B(x)= sin r+ (2) œCos © partie imaginaire 


On vérifie sans peine que les racines A(x) et B(x) forment deux 
suites infinies entrelacées, et la méthode de fusion des racines s’appli- 
que par conséquent à l'étude de la stabilité du réglage. 


RÉGLAGE PAR ACTION PROPORTIONNELLE. — ro désignant comme plus 


ES Cretr si À - « À 
haut le taux d'accrochage dans le cas où la régulation proportionnelle : 


est employée seule, les deux équations : 
: LR 
COS T——X SIN T + r{o—=0 


: T 
Sin æ + T7 LCOST—0 
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\ 
ds ” 


: SELS ; É 
admettent une racine commune Æo. Si — n'est pas nul, celle-ci 


n'annule ni sin æ ni cos æ ; il est donc légitime de déduire du sys- 
tème ci-dessus : 


x tt 
EE COS Lo — — Lo Sin Lo 
I ( T 
COS Zi 1 Sind — Cosaotsinæ 090 
‘puis : 
I À A 
COST et SIT 
Togo T logo 


\ 


La racine x, satisfait donc à l'équation : 
+ (e)at=rigé 

Les valeurs de r, que l’on est ainsi conduit à envisager forment 
une suite croissant avec æ. Comme le seul nombre de cette suite que 
L'on doive finalement retenir est le plus petit d’entre eux, il en résulte 
“que c’est la plus faible des racines positives de B(x) qui seule inté- 
“resse la détermination du taux r, d'amorçage des oscillations (1). 
Cette propriété apporte dans cet exemple comme dans l’exem- 
“ple n° 2 du premier paragraphe, une simplification évidemment capi- 
“tale dans la conduite de la discussion. Nous avions déjà signalé et 
“exploité, dans le courant du chapitre IT, le fait que l’on bénéficie très 
Souvent de cette circonstance en pratique. Nous la retrouverons 
“d'ailleurs de façon systématique dans les problèmes de transmission 


de chaleur. 
La limite critique rogo étant sensiblement égale à 1 pour les très 


à 
D: " , - ; . : 
faibles valeurs de —, on conclut que l'action régulatrice proportion- 


_nelle employée seule ne devient véritablement intéressante que dans 
# è JL S 7: ; 
“Je domaine des valeurs notables de —, c’est-à-dire lorsque la durée 


“de la propagalion est nettement inférieure à la constante de tempsT 


. de l'installation. | 
Dans ce dernier cas, le coefficient de régulation est de l'ordre 


OUT. T : È 
“de ——, son expression exacte étant : 


14 Gi 2 T 
ÿ; itngn=i+V/i+(5n) avec Lo: 
# 


" 


” RÉGLAGE PAR ACTION INTÉGRALE. — Lorsque la correction intégrale 
L: on régulatrice s'identifie à 5. L' ge d 
agit seule, la fonction régulatrice s'identiie à: . L'amorçage ces 


: 


CN 
k 


serait nul, la fusion s’opérerait simultanément 


als 


L :(t) Dans les limites où 
2 

4 toutes les racines. 
À 


ATV 10 
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oscillations entretenues se produit, dès que k est assez élevé pour 
provoquer la fusion de deux racines des équations : 


dk : 
COS T — — ÆX SIN T—0 
L 


F M TAG 
SOUPE CUS M 


IL est commode de poser Ægo — À et de rechercher la limite d’accro= 


i n . 4 
chage 6, de 8. Si l’on suppose —<o, on déduit alors du système 


T L di 
. (<) sin æ + Tr co-x 


Sin © cosæ = * -sin? æ + cos? & 


précédent : 


8 l& 


et, par suite : | 
æ[1 + (£x)] —f}. (ILL,8) 


Le raisonnement effectué à propos de l’action proportionnelle s’ap= 
plique encore : il montre encore que, seule, la plus petite racine 
positive x, de A{x) intéresse la détermination de la limite 8, d'amor 
çage des oscillations. 

Les racines de A(x) satisfaisant à l'équation cotg x—Tx/t, 
æ décroît de = à o quand - croît de o à l'infini. Il s’agit donc d’oscil* 


lations de fréquence relativement basse. 
La limite P, est de l’ordre de x (équation (IIE,8), c’est-à-dire de . 


; de 4 
pour les faibles valeurs du rapport — La constante de temps + qui 


détermine la rapidité d'action du réglage intégral peut donc être 
réduite jusqu’à la valeur EE . On s’en tient en fait à des valeurs plus 
élevées, afin de conserver un degré de stabilité suffisant, mais lé 
résultat établi montre que le réglage par action intégrale constitue 
la correction régulatrice de choix lorsque l'influence des phéno= 
mènes de propagation sans déformation est dominante. 


AMÉLIORATION DE LA STABILITÉ DU RÉGLAGE INTÉGRAL PAR L'INTERVEN- 
TION DE CORRECTIONS AUXILIAIRES. — Nous étudierons ici le seul cas 


van n . 
où rest négligeable. 


Désignons par fo(r) la limite critique de P, lorsque l’on introduit 
une action proportionnelle de taux r. Les deux équations : 


COS © + r{e — 0 sin gb 


CT 
A 
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admettent une racine commune x, qui vérifie par ailleurs : 
ar Ex 2 
do(1 — rgo) — Bi(r). 


Seule, la plas petite racine positive de l'équation cos x + rgo—0 
détermine Bo(r). On voit de plus que cette racine æy(r) se déplace 


a : : dR , 
vers les x >> 0 quand rg, croît de o à 1. Le signe de À étant le même 


T 
0 
. dRo(r) . d 
que celui de =, B(r) sera maximum quand s’annulera. Or : 
at 
Vs ne 
dæ ôœ, "0 dx V = 
Is r95 
soit, puisque cos Lo—=— Go : 


d$5 : , , COS æ 
Sin Cni+ Uo 
CA) i 


. pire 
sin Ty 


… Ontrouve ainsi que Bo(r) est maximum pour une valeur de æ(r) 
voisine de 2, à laquelle correspond : 


ro > 0,4 et Bo(r) 1,8. 


CHAPITRE IV 


INFLUENCE DE LA TRANSMISSION DE LA CHALEUR 
SUR LA STABILITÉ DES RÉGLAGES THERMIQUES 


Réalité des racines de l’impédance de transfert. 


La méthode de fusion des racines paraît adaptée à l'étude des 
réglages thermiques. — Dans le cas des réglages de température, 
J’action régulatrice consiste à modifier dans le sens convenable le flux 
de chaleur transmis à l’élément E à régler. Le flux correcteur, positif 
“ou négatif, ainsi superposé par l’action spécifique du régulateur, ne 
‘parvient généralement à l'élément E, qu'après avoir traversé une 
Kérie de milieux solides ou fluides, dont il modifie progressivement 
la température. Nous nous proposons, dans ce chapitre, d’étudier 
dans quelle mesure la stabilité du réglage se trouve affectée par ce 
processus de transmission. 

+ A l'intérieur d'un milieu pratiquement homogène, le flux de cha- 
Jeur est déterminé, nous l’admettrons, par le gradient local de tem- 
pérature, auquel il est proportionnel. À la frontière d’un tel milieu, 
par contre, on doit souvent introduire un coefficient de transmission K 


PRET 
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qui fait correspondre un flux de chaleur fini à un gradient de tempéz 
rature presque infini. Cette discontinuité apparente est particulière= 
ment marquée au contact d’un solide et d’un fluide animé d’un mou= 
vement turbulent : le gradient de température est alors localisé dans 
une couche laminaire « thermique » au voisinage immédiat de la 
surface de séparation (11). 

L'impédance de transfert d’une installation donnée sera le reflet du 
phénomène global de transmission. Elle dépendra d’une part des lois 
de transmission de la chaleur au sein même des divers éléments qui 
constituent l'installation et, d'autre part, des conditions aux limites; 
qui déterminent l’état thermique des surfaces de chaque élément. 

L'objet des trois premières parties de ce chapitre (p. 39 à 47) est 
d'établir que, dans des conditions très générales, les racines de l’im- 
pédance de transfert sont réelles. L'intérêt principal de ce résultat 
réside dans sa conséquence suivante : 


La fusion des racines qui limite le domaine de stabilité des 
réglages classiques intéresse systématiquement les plus faibles des 
racines positives des fonctions A(w) et B(w). 

Ce corollaire, dont la démonstration (3) ne sera pas répétée ici afin 
de ne pas alourdir l’exposé, assure la simplicité de la méthode de 
discussion adoptée. 

Dans la quatrième partie du chapitre, nous appliquons les résultats 
obtenus à un exemple de réglage thermique. 


Principe de la méthode utilisée pour montrer la réalité des racines 
de l’impédance de transfert. — Indiquons le principe de la méthode 
que nous développons plus loin (p. 620 et 626), en supposant que là 
transmission de la chaleur s'effectue à travers une paroi homo- 
gène E (paroi réfractaire d’un four, tube d’un échangeur. etc.) limitée. 
par ses faces externe S; et interne S:. Le milieu externe E, sera consi 
déré comme milieu chaud. 

Le flux de chaleur provenant de E, est donc transmis à travers tout. 
ou partie de la surface S, vers S, puis directement ou indirectement 
à l'élément de sortie Es de l'installation, dont la température 0, est 
l’objet du réglage. 

La grandeur de réglage choisie est généralement soit le débit du 
fluide chaud circulant dans E,, soit le débit du combustible, dans le’ 
cas du chauffage par une flamme élaborée dans une chambre de 
combustion, soit encore une puissance électrique. Nous désignerons 
par Q la valeur de cette grandeur de réglage en régime permanent, 
par g ses variations. | 

Soient pet y la masse et la chaleur spécifiques de E, à le coefficient. 
de proportionnalité du flux de chaleur au gradient de température, et, 
0 M, {) la température au point courant de F4. 
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_ O(M, £) est une intégrale de l'équation aux dérivées partielles : 


N 28 
À. AO —p.y. 
* Par conséquent : 

1) Si la température observée résulte de la superposition d’une 
perturbation 6(M, f) au régime permanent initial : la transformée de 
Laplace 0(M, p) de O(M, £) vérifie, lorsque les variations de À avec 0 
sont négligeables : 


NAN ET pe. (Ye 


2) Lorsque l'on donne à p la valeur complexe a + jw, O(M, p) peut 
alors être décomposé en parties réelle et imaginaire 4 + ju et l’équa- 


tion (IV,1) doit être dédoublée elle aussi. Des deux équations obte- 


nues, on déduit facilement, en appliquant la formule de Green aux 
deux fonctions u et v dans le domaine E,, après avoir orienté les nor- 


— 
males x à S; et S: vers le milieu chaud. 


Do vs [LE vs Fe. 
—= — of [ [Sa + v?)dV. 


» Or la forme de cette relation la rend propre à montrer la réalité 
d’une racine en p de l’impédance de transfert. Il suffit de vérifier que 
les conditions aux limites sur S, et S, sont incompatibles avec une 
valeur non nulle de w. 

… Le régulateur étant hors circuit, partons d’un régime stationnaire 
de températures (notées @), correspondant à la valeur Q du para- 


“ 


-mètre de réglage, et modifions ce paramètre à partir de la date 


0, suivant une loi quelconque Q + g(f), les variations : restant 
faibles. Il en résulte une variation 8(M, t{) de toutes les températures 
au sein de l'installation, et, finalement, à l'extrémité de la chaîne de 
transmission de la chaleur, une variation 0$({) de la température 
réglée. 

L’impédance de transfert est, à un facteur près, que nous ne fai- 
‘sons pas figurer ici : 


4 Url 
É A P)= 6 pi: 


+ Soit po, une racine de Z(p), m son ordre de multiplicité. Prenons 
comme fonction particulière g(p) l'expression (p —po)". a 
admet alors une limite finie lorsque p—po, c’est-à-dire lorsque 
q(p)= 0. Il en résulte que la fonction 8(p,, M) est régulière dans le 
domaine défini par l’élément E;, et l’on peut lui appliquer la formule 
de Green dont la relation (IV,2) découle. 


Là ei VSD 


MT Ts, Lors | 
Jet : ' 
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Le problème proposé revient donc à montrer que cette relation est 
incompatible avec les deux conditions : #0. qg(a + Ju) —=o. 

Il est évidemment suffisant de démontrer que, lorsque q—=0, les 
conditions habituelles de transmission de la chaleur à travers les 
parois S, et S, entraînent séparément : 


fou x)dS = Kio (IV,3) 
Ts F fo — a 2 )dSe = — Ki (IV,4) 


K, et K; désignant deux coefficients réels positifs. as 

C’est à cette méthode que nous aurons recours. Nous distinguerons 
en l’appliquant deux cas, suivant que le gaz ou le liquide baignant 
la face considérée de l'élément E, est ou non àtempérature uniforme: 


La température des fluides 
en contact avec les parois est uniforme. 


Cas d’une seule paroi homogène. — TRANSMISSION DE LA CHALEUR A 
TRAVERS LA FACE D'ENTRÉE Si. — Le fluide chaud peut entraîner avec 
lui une multitude de particules en suspension (cas de la flamme); 
mais nous admettons de façon générale que l'élément chauffant E: 
est d’une mobilité suffisante pour que sa température soit pratiques 
ment uniforme. Nous noterons sa masse m, sa chaleur spécifique à 
pression constante C et sa température moyenne 6, en régime sta= 
tionnaire, @, + 0,({) en régime variable. 

En un point M deS,, dont la température est 6,(M) (‘) la chaleur 


transmise par unité de temps et de surface, est, en régime station 
naire, de la forme : 


204 | 
H(M, 6,, 81) — Bi] 25 (1V,5) 
H désigne un coefficient global de transmission comprenant éven- 
tuellement les contributions des chaleurs transmises par rayonne- 
ment et convection. Il dépend d'abord de 6, et 6, (dans le cas du 
> 0$ — ef 
rayonnement, H varie comme 5 si et même du débit Q du 
Cm 


() Il est indispensable de tenir compte des inégalités de température 
d'un point à un autre de la paroi. Celles-ci peuvent être très importantes 
dans le cas d’un élément réfractaire. Mais on montre, en outre, qu’en 
régime transitoire, cette inégalité est inévilable, même dans le cas d'un 
paroi conductrice, si les surfaces extrêmes ne sont pas, en pratique, des 
cylindres de révolution coaxiaux ou des sphères. 
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fluide ou du combustible, c’est-à-dire de la grandeur de réglage, 
mais il est aussi fonction de M, car la chaleur reçue par rayonnement 
dépend de la position de M, et surtout, de l'orientation de la paroi S, 
au voisinage de M. 

Nous pouvons déduire de (I1V,5) la relation valable en régime 
variable dans laquelle : 


an 


RE Er | 


hke—=MH +![0,—0;] ae (IV,6) 
hk—=H—[0,—08,]2 \ 
1214 


“h, et h, sont des coefficients qui dépendent de M mais sont essentiel- 
“lement == 0, car le flux transmis à travers S, croît avec 06, et décroît 
avec O,. 

… Les bilans comparés des échanges de chaleur en régimes variable 
net stationnaire fournissent par différence une équation qui se présente 
"sous la forme générale : 


pdt 4 Î fl AË dSdt + mCdo, + ad (IV, 7) 


nm 


dt désigne la fraction variable du flux de chaleur dégagé par le : 
milieu chauffant pendant l'intervalle de temps #, {+ dt, fraction qui 
“résulte de la variation g({) imposée au paramètre de réglage. 
a; désigne un coefficient de perte de chaleur vers l’extérieur. 


5 q A Dre : 
Au deuxième ordre près en? peut être considéré comme pro- 


-portionnel à q, et l'équation (IV,7) devient ainsi : 
Pad TETE 
5 K. an= [fr dS + mOp8, + an. (IV,8) 


Soit po — «à + jw une racine complexe d'ordre m de l'impédance de 
-transfert Z(p), et soient = u + j0, 0 = um + jui les expressions 
“correspondantes des températures. Prenons g(p)—=(p — po)” : lorsque 
 P—=Po les égalités (1V,6) et (IV,8), décomposées en partie réelle et 


partie imaginaire, s’écrivent : 

LES hk Bite fe 12 4S+au + mC(au ones 

« à hu,— AU — on gs on fc € € uv à 
| # 


Æ II 
A Rabe— hdi 1 Nm dS + ave + mC(av.+wu.)—0 


1) du groupe II, en utilisant les multiplicateurs v, et — u, : 


È Nous pouvons déduire : 
. 
2 


es 2 4S — 2 pt); V 
RC D jus = mCw(ve + ue) ; (IV,10) 
d nn. de Phys., 12e Série, t. 9 (Septembre-Octobre 1994). 42 


um "14 
> 


CN) 


nn”. 
CA, 


COM PAR É à 


k 


4 
er 


vf + 
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>) du groupe I, en utilisant successivement les multiplica: 
teurs UV, —Ue, PUIS Vi, — Ui : 


= à au | 
Bin — mo) = (0, — ut) (IV,r1} 
1138 av s 
hviu, — ave) — (vu, ee —ü, ms). (IV,12}) 


En comparant les relations (IV;ro), (IV; 1) et (IV,12), on obtient 
alors : 


[. 15 (ot — ae ]dS = w .mC(u? + vf). (IV 144 


S4 
La relation (IV,13) a bien la forme (IV,3). 


TRANSMISSION DE LA CHALEUR A TRAVERS LA FACE DE SORTIE S2. — 
La face S: peut être soit en contact direct avec l’élément Es dont 
on se propose de régler la température (cas d’un liquide à vaporiser 
par exemple), soit séparée de lui par une atmosphère gazeuse dont 
la capacité calorifique est généralement négligeable (cas d’un four 
chauffant une charge solide). Pour couvrir les deux cas, nous admet= 
tons l’existence d’une atmosphère à la température uniforme 6. La 
température 6, de la charge, de capacité calorifique F,, est. considé= 
rée, elle aussi, comme uniforme. S’il en était autrement, la trans* 
mission progressive de la chaleur intéresserait deux éléments en 
cascade : il s’agit d’une généralisation du problème actuel, que nous 
traiterons au paragraphe suivant. 


_ 


Comme précédemment, les bilans des échanges de chaleur s& 
décomposent en une partie stationnaire et une partie variable, qui 
résulte de la perturbation g(t). On obtient, avec des notations qui 
apparaîtront évidentes par comparaison avec celles du paragraphé 
précédent : : 


En régime permanent : 


A H(M, 6:, 0)[8: — 0] 4 
Fa as=K(e — 0, | 
LE dS—F(8, .….). | 
Le terme F(6s, ...) représente soit le flux de chaleur transmis au 


milieu ambiant par la charge E, en équilibre thermique, soit, plus 
souvent, un flux de chaleur utile ; chaleur absorbée par la charge 
d’un four à marche continue, par la vaporisation de l’eau d’une chau= 
dière, par une réaction chimique, etc. La fonction F peut dépendre, 
en dehors de 6, d’un certain nombre d’autres paramètres indépen- 
dants de 5, mais nous n’avons pas à nous en préoccuper ici, car Les 
variations éventuelles de ces paramètres ne résultent pas des varia- 
tions imposées à la grandeur de réglage. 
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En régime variable, on obtient par comparaison avec le régime 
Stationnaire initial : 


6, 
À ni Rad — h0, avec  hk2 —H, + (92 — 0) 2 
RH, —(8, — 0) 
= 20 a a! ! 
LE dS — k80 + ks0s 408 + pts, 
avec : 
= 2Ks dF 
D Ks Re SC UCR ks—Ks — = (0 — 65), Mn TE 


Les coefficients k, k, et a sont positifs. 
Soit, comme précédemment, Po —=«x +Jo une racine complexe de 
J'impédance de transfert. Les équations ci-dessus deviennent, lorsque 


P — Po : 


hou "hu —"* _ 

F Rav — ho —= À _ 

(IV ,9 bus) 
ff A1 dS = ku— ksus = aus + ls(aus — wvs) 

II 

à es en 

” Nous pouvons déduire : 

… 1) du groupe II, en utilisant les multiplicateurs ds, — us : 

14 RCE Us )dS — (uv, — vus) = — Tsu(vé + ui) 


A 
re 


puis, avec les multiplicateurs v, — u : 


; | IRC TE — a ®)ds = = k{uvs — vu.) 


Soit, en vertu de SR précédente E 


L Red (ou) + lsu(us Rte (IV,14) 


es relations (IV,14, 15 et 16) entraînent alors : 


Se on 

- 2) du groupe I, en utilisant les multiplicateurs v, —u, puis Us, — us: 
; aus dv 

À hRa(ou: — us) —)(v _. net? 5) (V,15) 
z.: DU dUo 

À — h(osu — us) (0 V5 Us mn). (1V,16) 
L 

È 

à 


ET 
à ; 2 
JA Da = Ua — nu, )dS = rt s ne l's(us + 0) 


L. 
Ë La relation (1V,17) est bien de la forme (IV,h). 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Septembre-Octobre 1954). PURr rai 
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Cas où la chaleur doit traverser une série de milieux homogènes, 
séparés ou non par des résistances thermiques. — Nous admettrons, 
dans ce paragraphe, que ces milieux FE, E+, ... sont, soil en contact 
direct, soit séparés par des fluides dont la température peut être 
considérée comme uniforme. 


LES ÉLÉMENTS SUCCESSIFS SONT EN CONTACT, ET LA TRANSMISSION DE 
LA CHALEUR DE L'UN À L'AUTRE EST CONTINUE. — Ce cas intéresse, pan 
exemple, la condensation en film de la vapeur d’eau sur la paroi d’un 
échangeur : le condensat et le tube forment deux éléments supers 
posés en contact sur la face commune à deux éléments consécutifs E; 
et E. Nous pouvons écrire, par continuité : 


d6i(p) _ 06:41(p) 
O(p}=Balp) et IR (IV,18) 


Désignons encore par S, et S: les faces extrêmes du dispositif 
constitué par la superposition des divers éléments en contact : 1l 
résulte de (IV,18) que l’égalité fondamentale (IV,2) (p. 619) subsiste, 
à cette seule modification près que l'intégrale du second membre doit 
être remplacée par : 


i=n 


L Liyi, 2 2 - 
15 ee (ui + v;)dV toujours > 0. 


Le problème actuel s’identifie done exactement à celui que nous 
venons de traiter. 


LES ÉLÉMENTS SUCCESSIFS SONT SÉPARÉS PAR DES MILIEUX DE CAPACITÉ 
CALORIFIQUE ET DE RÉSISTANCE THERMIQUE NOTABLES. — Nous envisa- 
geons une installation comportant un nombre quelconque d'éléments 
homogènes E,E, .. E; ... E,, à travers chacun desquels la transmis- 
sion de la chaleur est progressive. Ils sont éventuellement séparés les 
uns des autres par un milieu (fluide généralement), dont la tempéra= 
ture peut être considérée comme uniforme. À chacun de ces élé= 
ments E;, dont les faces sont désignées par S; et S;, on peut fairé 
correspondre une relation du type (IV,2) : 


duk ôUx ; ou, , 2, 
Ant a )as — [ foule ut) dS = 1, 1,>0: 


Abréseant les notations e Î ( de LR 
g n posant e dim RES d$ = 40 


nous disposons donc de n équations : 


F 


Ki r aeer ZR— 2 = — ol, 1, 0 (IV, 19) 


Pour démontrer la réalité des racines de l'impédance de transfert, 
il suffit d'établir une relation intéressant les faces extrêmes S1, 9 | 


| "4 
VE == ANT — 01 (IV,20 


= L 
: 
L 
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où A,A,I sont des coefficients réels et positifs. Les conditions de la 
transmission à travers les faces extrêmes S;S, étant en effet les 
mêmes que précédemment, nous savons qu'elles sont incompatibles 
avec la relation (IV, 20) si w D est pas nul. 

Or, pour éliminer = DR ER rer x £», afin d'obtenir une rela- 
tion entre £1 et £», 11 faut disposer de 27 — 1 équations. Nous obtien- 
| drons les n — 1 relations supplémentaires en écrivant le bilan de la 

“transmission de la chaleur à travers les (n — 1) éléments intermé- 
médiaires. 


\ 


Afin d'éviter la multiplication des indices, nous raisonnerons sur 
le premier milieu {R), de capacité 
calorifique l, intermédiaire entre 
“les éléments E, et E, (fig. 21). 

La répétition du raisonnement 
développé précédemment dans le 
cas d’une paroi unique conduit 
encore à des groupes de relations 
“du type ([V,9) (lorsque l'on con- 
sidère la face d’entrée S; de l’élé- 
ment F:) et (IV,9 bis) (lorsque Fig. 21. 
l'on considère la face de sortie 
S; de l'élément E;). Avec des notations analogues, ces relationss’écri- 
vent : 


Us 


hu, — hu = — 4 u— hu = - 
I L Il 
: 2 : ; 
Pady — ho = = RD hide —X 
à ou du» 
# feu 5 Ads | [24% aS = (u— vo) 


D pote ffave-cwrur 


- On déduit successivement de ce système les relations suivantes : 


du groupe LI : 


34 A (02 Du a%)as + [ fo PEL en) Fe 


—= w(v? + u)T 


en ou; a) 
hi(vu — vu) = DAV HS 
du =) 


(IV,22) 
Ra(vou — uv) = h: (o A DER 


$ 

ci 

5. 

LA 

‘100 
nn”. 
É. 

À 


Pt 
De % 


LA 
nr 


ru MOD 


TS 5 TE 


oU 


s 


.Àï et A, désignant deux coefficients positifs convenables. 


# à LL le, Del ASE 


Aa + nai 
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2) avec les multiplicateurs v, et — u;, puis L: et Ut 


, ou, 7 24 
k'(ou, — vu) = Dis 5n — U on 


n ; du» dU2 
h'(vau — usb) hold 57 — Ur): 


(IV,23) 


Compte tenu de (IV,22) et (IV,23) la relation (IV,21) prend la forme : 


h r ou, ; ov, he d De : 
[Jin ù (o Mu )es — fhar(s mt nn 


avec : 
Ja =(u? + v°)r. 


Comme les fonctions ! (M) et; ; (M) sont positives, on peut, en applis 


tr 


quant une formule classique de la moyenne, écrire l’égalité précé= 
dente sous la forme : 


LA LA 
AG A sr alt 


Nous disposons donc maintenant de (2n — 1) équations : 


Ty — Ex — — vl} (== rate Etn) & 
et: x k 
Ag; — Anti = — w; Ur, D n — 1) { 
r + PE : 4 
dont découle la combinaison linéaire suivante : F 
1 
A A k=n re + i=n—1 ; 

LR RE Re , nm nee. 2ÂÀ 3 ... RD rar _AsA3 … Ai -dN 
FÉVR PH . < AA": AUS | 


Cette relation est bien de la forme (IV,20) et la réalité des 


racines de l'impédance de transfert se trouve donc établie dans ces 


cas général. : 
l 
L 


La température des fluides en contact avec les parois : 
n’est plus uniforme. 


POP 


Nous nous contenterons d'indiquer ici les conditions dans lesquelles s 
nous avons pu étendre à ce cas la propriété de réalité des racines d 
l’impédance de transfert. 1 

Les fluides sont supposés être des gaz, dont les variations d’ énergie 
cinétique absorbent une énergie négligeable en regard de leurs 


variations d'enthalpie. Il s'agit par exemple d’un échangeur ther- 
mique (fig. 22). 


13 
3 
se 
Liv 2 
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Pr n . . . 
Les échanges de chaleur longitudinaux (axe du tube) sont négli- 
geables devant les échanges par transmission radiale à travers le 
tube de l’échangeur. 
Dans ces conditions, avec les notations précisées sur la figure 22) : 


— L'équation aux dérivées partielles reliant la température 0,+0,(#) 
du gaz à la température @, + 0,(é) de la surface S, est de la forme : 


a(@e Be) 20e à 
AE TUE + (8. +0) —(E+ 0) (IV,a) 
avec : 
20 Ced ___ Bed 
A = + e T,— Fe (IV ,25) 


-d désigne ici la différence des deux diamètres dd», définissant la 
section droite de l’espace annulaire (fig. 22); S. la surface de cette 
section ; u, et c, la masse spécifique moyenne et la chaleur spécifique 


à pression constante du gaz ; h, le coefficient de convection forcée (12). 


(noté x dans l'ouvrage cité en référence), rapporté à la température 


N = OS EU , = 
moyenne du gaz dans la section considérée, d'abscisse y. 


tue — @c (G,) 1 


4 ZI//U////IILLU/22122 er 
Depart nnieee P 


—— Ï ! 


i R 
; DID 


ar a EEE 15 
7 


Fig.. 22. 


—_ Le nombre de Prandtl étant pratiquement constant et de l’ordre 
de 0,75 dans le cas des gaz, h, s'exprime simplement en fonction du 
nombre de Reynolds & par l'intermédiaire du nombre @ de Biot- 
 Nusselt (13) qui faitintervenir la conductibilité calorifique ?, du gaz: 


ET 


= 0,02R08, (IV,26) 


le tube étant supposé lisse. 
” Prenons À — 20 000, d—2 cm. Dans ces conditions : 
Q  v 20000 % 3.107" 


SEE RES ONCV TE NES œ 3 g/s-cm?, 


ati 
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en adoptant pour valeur du coefficient de viscosité v celle de la visco- 
sité de l’air vers 300° CG. A.cette température, À. —1,0.107* C. G. S.; 
c— 0,25 C. G.S.et u,—0,62.107%, la pression étant supposée de 
l’ordre de 1 atmosphère. On trouve alors : 


h,—=:,8.10 * cal/em PGO Xsee A—rJ0cm T9} Tom set 


— Le rapport X/u étant sensiblement indépendant de la tempéraz 
ture, À, ne dépend finalement de la viscosité du gaz que par v*, 
Comme, d'autre part, la viscosité elle-même varie assez lentement 
avec la température, nous négligeons la répercussion des variations 
de température sur À,. 


Application. Echangeur thermique gaz-gaz 
à contre-courant. 


Notations et ordres de grandeur. — Cet exemple est étudié dans le 
cadre des hypothèses du paragraphe précédent. Les notations et 
ordres de grandeur sont les mêmes. On précise de plus que : 


19 La température @, à régler est la température de sortie du 
gaz G2 (fig. 22), que nous supposerons très voisine de [@:l,. 

2° Le débit Q du gaz chaud G; qui circule dans l’espace annulaire 
extérieur au tube est pris comme grandeur de réglage. 


Transmission de la chaleur à travers les face externe et interne du. 
tube. — À {ravers la face externe : Le régime variable que l’on 
superpose au régime stationnaire initial en modifiant le débit Q du 
gaz G1, satisfait aux deux équations : 


d8e: d@c1 dAc 
Aa ae + + Tap}u — 4 =— 20 q(p) 


Do 2] do dha Fa6: 
ha Lon or dQ sx | 20) 


LoYoho désignent les masse et chaleur spécifiques, et le coefficient de 
conduction du métal constituant la paroi du tube. 


pat : nl) » he 
Au voisinage de la section y—=0 — est égal ee (O4 — 0: ou, 


(IV,27). 


L 
» 


de LapNer 


’ Sn 


Ù 


2 ha ne 
de façon plus condensée, à -A65. Dans les mêmes conditions : 


(a Er - 
dy ]y—=ù0 Ac : 


En outre, il résulte des relations (1V,25) et (I1V,26) que : 


d'he1 q dAc1 q 
ha an Are et Nr = 0? Pa 


Q 


OP 
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Transformant, en conséquence, les équations (IV,27), puis élimi- 
nant 0,,, nous obtenons la condition cherchée sur S;, qui s’écrit : 


A 98 


O1 + 


ke on 


— 0,8.40, 1?) (1V,28) 


A travers la face interne S:, la transmission de la chaleur est 
déterminée par les conditions 1°, précisées au RérVepRe precédent. 
Nous aurons sensiblement, en népligeant To» 


(V,29) 


Impédance de transfert. — La transmission radiale de la chaleur 
étant largement prépondérante, nous pouvons écrire, dans l'épaisseur 
du tube, en introduisant les fonctions de Bessel modifiées de rang o 

Met : : 


O(R,p)— Alo(z) + BKofs) 
= 2 [AL (:) + BKi(s)] avec : #—{/ #2 pR (cf. fig. 22) 


12 


En déterminant A et B par (1V,28 et 29). on obtient, à un facteur 
constant près, l'impédance de transfert de l’échangeur : 


“C-Z(p)—" [Ki(z2)lo(zs) — L(z2)Kolz1)] 


£ 2 ho 


£1 (1V,30) 
+ Rihet [Ki(22)H(21) — L,(22)K1(21)] 


2 


d . D'après la relation (IV, 26), , rapport que nous désignerons 


- par m, est de l’ordre de Loo(dJRu)(fa)1/ 08. Avec un tube métalli- 
_que 1 000 fois plus conducteur que G,, le facteur m reste supérieur 

»à 20 (si d/R; > 2), tant que @ ne dépasse pas 105, et le deuxième 
_ terme de l’impédance de transfert est prépondérant. 

L'épaisseur du tube étant en général une fraction assez faible du 
rayon externe R,, nous sommes conduits à développer l’expres- 
sion (1V,30) en série de Taylor de Az —— (2, — :;). Il est commode 
de prendre comme paramètres : 


£ TTC R2 MT RAR à R:1 + Ro 
LES ET M Gi Rene OR 


Le développement cherché se présente alors finalement sous la 
| forme s 


C.Zp)= 2 .a/æ sh (a/x:) RE UE 


DAV ET TER ER EE RENAN 
r 4 4 
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Nous trouvons ici un exemple d'impédance dont le terme constants 
est nul. Nous savons donc que le réglage proportionnel jouera 
vis-à-vis de la perturbation «échelon » de la température régiée,, 
un rôle analogue au réglage intégral habituel. 


Stabilité du réglage proportionnel. Avantage d’un réglage dérivés 
annexe. — Le calcul des plus petites racines des parties réelle et irma-" 
ginaire de l’impédance de transfert n’offre aucune difficulté particu- 
lière, On peut ainsi, sachant que seules ces racines interviennent dans“ 
la détermination des limites de stabilité du réglage, calculer les taux 
et périodes critiques. Les résultats numériques sont rassemblés dans 
le tableau ci-dessous : 


+ Cas DU RÉGLAGE PROPORTIONNEL SEUL. 


; Limite critique Période des oscillations 
! fe . Mari 3T 3x1 V2 8 uoYo 2 9 
d F9 [sh + ch | Do 7% (1®) | 
Too — 17 1 


5% La période croît sensiblement comme le carré de l'épaisseur du 
j tube. | 

Lorsque le tube est en acier ordinaire, 19 = 8 CGS, ÿ5— 0,12 CGS 
et k — 0,12 CGS. En adoptant, d’autie part, les dimensions couran-* 
tes : R; — 13 mm, R; — 10 mm, «a — 0,4, nous trouvons : 


À. La valeur de cetle période, nettement supérieure aux constantes de 
4 temps T,; et Ta, relatives aux gaz G; et G», justifie bien, a posteriori, … 
16 l'approximation faite en négligeant T. | 


AVEC UN RÉGLAGE DÉRIVÉ ( OPTIMUM », les limites critiques corres- 
SE pondantes seraient : k 
ap 
! La , 
ro9v = 32 et Mo 5tst 
LA ar: , . . 
L'efficacité du réglage proportionnel est pratiquement doublée. 


4 


| 
CONCLUSION | 


Nous avous appliqué la méthode de fusion des racines à divers : 
exemples, en nous proposant de traiter les trois problèmes suivants : 
1° Calcul de la période des oscillations de pompage. 
be 2° Calcul de la sensibilité limite du régulateur. 
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3° Recherche de l'efficacité maximum du régulateur par combi- 
naison des réglages par actions proportionnelle, dérivée et rnté- 
grale. 

Dans toutes ces applications, nous avons pu pousser l’étude de ces 
problèmes jusqu'aux solutions numériques, alors que les expressions 
mathématiques auxquelles on devait appliquer la méthode de discus-. 
Sion étaient parfois d'aspect assez complexe. C'était, en particulier, le 
“cas des exemples de réglage thermique. 

… On a vu, dans l'exposé général du chapitre II, comment l’utilisation 
de la méthode conduit à envisager les courbes représentatives de trois 
fonctions de w?, w désignant la pulsation des oscillations forcées de 
la grandeur réglée qui permettent de définir l’impédance de l’instal- 

lation Z( jo). 

Deux de ces courbes représentent, l’une, la partie réelle, l’autre, la 
partie imaginaire de l’impédance Z{jw). La troisième est une hyper- 
bole que l’on doit faire intervenir dans le cas du réglage intégral. Or, 
le plus souvent, on observera que les deux premières courbes peu- 
went être assimilées, dans leurs parties utiles, l’une à une parabole, 
“l'autre à une droite. Cette simplification résulte du fait que l’oscilla- 
tion du pompage à la fréquence minimum est, en général, seule à 
considérer dans les problèmes posés par les réglages industriels. 

La discussion se réduit alors à l’étude de la disposition : 


soit des points d’intersection de la parabole, d'une part, et de la 

droite, d'autre part, avec l'axe des w?, lorsque le régulateur ne pro- 

cède que par actions proportionnelle et dérivée ; 

soit des points d'intersection de la parabole avec l'axe des w?, 

d'une part, et des abscisses des points d'intersection de l'hyperbole 
“et de la droite, d'autre part, lorsque le régulateur procède en outre 
» par action intégrale. 

* [] en était ainsi dans l'application aux servomécanismes pneumati- 
ques. Mais on bénéficiait aussi de cette simplification dans le cas du 
“four à creuset (2) et de l'échangeur thermique à contre-courant, bien 
“qu’elle fût moins apparente, parce que nous avons ‘pu faire usage, 

dans ces exemples particuliers, de tables des valeurs numériques de 

fonctions classiques, qui nous ont dispensé d’avoir recours au calcul 
approché. 

Dans le cas des réglages thermiques, cette simplification se présente 
systématiquement, comme nous l’avons démontré, en prouvant la 
* validité générale du principe de la fréquence minimum des oscilla- 
tions de pompage. La méthode de fusion des racines apparaît bien, 

pour cette raison, spécialement adaptée à l’étude de cette vaste caté- 


gorie de réglages. 


î 
À 


N] 


Ce, 
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INTRANET BRYSICS| 
HONSUNS LINÉAIRES ROMANS RY.4 


Par Micuëc NE 


SOMMAIRE. — L'accélérateur linéaire haute fréquence présente le 
grave inconvénient de faire diverger le faisceau de particules qu’il accé- 
lère. Dans le cas des électrons, cette divergence est assez faible ; il suffit, 
en général, de quelques bobines magnétiques pour assurer la stabilité 
radiale. 11 n’en est pas de même pour les particules lourdes, car ces cor- 
puscules sont relativement lents, par rapport à des électrons de même 
énergie. Ils sont défocalisés à un point tel qu’ils se perdent dans la paroi 
après un parcours de quelques mètres. Ce fait explique le peu de succès 
rencontré Jusqu'à ce jour par ce modèle d'accélérateur. Ce mémoire étudie 
Vadaptation à l’accélérateur linéaire d’un nouveau type de lentille, les 
“ lentillés à convergence forte » (?), spécialement adaptées à la focalisa- 
tion des particules lourdes et rapides. 

Il nous faut d’abord obtenir des renseignements précis sur les forces 
“qui sont la cause de cette divergence. Nous rappelons donc succinctement 
les formules fondamentales d’une théorie simple décrivant le mouvement 
“d’un ion dans l'accélérateur. Cette théorie a fait l’objet d’une publication 
antérieure (7). 11 est alors possible de calculer complètement la trajectoire 
d’un ion accéléré. Les résultats que nous obtenons montrent que l’ordre 
“de grandeur de la divergence est incompatible avec la réalisation d’un 
accélérateur de grande longueur, donc de grande énergie. 

- Nous donnons ensuite le principe des méthodes de focalisation corpus- 
“culaire, qui sont, pour la plupart mal adaptées aux particules lourdes et 
rapides. Par contre, la « convergence forte », nouveau procédé, récem- 
ment proposé par Courant, Livingston et Snyder, est particulièrement 
"destiné à ces corpuscules. 

- Après avoir rappelé le principe de la convergence forte, nous donnons 
les résultats essentiels sur la répartition des champs dans les lentilles de 
ce type. Cette étude, théorique et expérimentale porte à la fois sur les 
lentilles électriques et sur les lentilles magnétiques. 

Nous pouvons alors calculer la trajectoire d’une particule soumise à la 
fois aux champs défocalisants de l’onde accélératrice, et à l’action focali- 
sante des lentilles. Nous établissons ainsi une condition de stabilité laté- 
% 

(:) Thèse présentée, le 20 octobre 1953, à la Faculté des Sciences de: 
Paris pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques. 
de. (2) Nous traduisons par « convergence forte » un néologisme anglo- 
‘saxon qui devient classique « strong focussing ». 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Novembre-Décembre 1954). 43 
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: le guide circulaire de rayon R, ce qui exige: 


634 MICHEL-YVES BERNARD 5 1 


rale dont nous pouvons tirer les caractéristiques des lentilles qui compen-. 
sent la divergence. Les valeurs des potentiels d'alimentation des 
électrodes, dans le cas des lentilles électriques, ou des courants magnéti=s 
sants, dans le cas des lentilles magnétiques, sont très réalisables, et per" 
mettent d'envisager des accélérateurs stabilisés par ce procédé. Ê 

On pourra alors bénéficier des avantages considérables de ce modèles 
d'accélérateur (faible prix de revient, grande facilité pour l'injection ets 
l’extraction du faisceau, pertes par rayonnement quasi inexistantes...). 
4 
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CHAPITRE PREMIER 4 


DESCRIPTION DU MOUVEMENT LONGITUDINAL DES IONS 


Principe de l’accélérateur à résonance. | 


Dr Pam 2 


Structure de l’appareil. — Considérons deux tubes cylindriques, * 


‘ coaxiaux de rayon R, séparés par une coupure de longueur d. Entre“ 
les bords de cette coupure, on applique, par un dispositif convenable, 


une différence de potentiel alternative ®, sin wf. 


as 


w 


L u) a La L. x # : 
La fréquence f — -— est inférieure à la fréquence de coupure danss 


pr - Tel 


PRET: 9730! 


Il n’y a donc pas de propagation d’énergie dans les tubes et le. 
champ HF n’a une valeur importante que dans la coupure et dans 
son voisinage immédiat. Les particules circuleront au voisinage de. 
l’axe, et suivant une direction sensiblement parallèle à celui-ci ; elles: 
seront ainsi soumises au champ axial, E, sin w{f. Nous avons donné, 
dans une publication antérieure un procédé de calcul de ce champ (4).« 

Etudions alors le mouvement d’une particule, de masse M et de 
charge e, qui se déplace à l’intérieur du premier tube avec la vitesse” 
constante v — (1). Elle traverse la coupure, subit l’action du’ 


PTS 


Let 


champ axial, qui peut être positive ou négative Suivant l'instant 
| 4 


4 


. () Nous étudions les accélérateurs de particules lourdes (protons. 
dont l'énergie est de l’ordre de quelques dizaines de MeV. Il est donc 
superflu d'utiliser la mécanique relativiste. Rappelons que l'énergie d'une 
particule se mesure par le potentiel & qui, appliqué dans un accélérateur 
que FREE communiqué la même vitesse. ‘4 
auf spécifications contraires i- 
ue ass FPE , toutes les grandeurs sont en Le 
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D. 


moyen {, de la traversée, et ressort avec une énergie ®’ différente. Le 
gain d'énergie Ad —%— 6 est, en première approximation, de 
l’ordre de Ab & ®, sin wfs, si l’on admet que le temps de transit à 
travers la coupure est faible devant la période. Nous poserons 
wo = Y ; comme l’on désire une accélération, il est essentiel que W 
soit compris entre o et x. Nous verrons ultérieurement des conditions 
plus restrictives. 
=. Considérons maintenant une particule particulière, qui sera dans 
la suite, la « particule type » de l’accélérateur. Cette particule a tra- 
“versé la coupure avec l’angle W,, de l’ordre de 70° pour fixer les 
idées. Cette particule a donc subi une accélération. 
Plaçons alors une autre coupure, sensiblement identique à la pré- 
cédente, à une distance telle que la « particule type » la traverse avec 
le même angle (à k2r près). Il faut pour cela que le temps de transit 
entre les deux coupures soit égal à la période du champ accélérateur. 
La particule subit une nouvelle accélération. 
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» Fig. r. — Schéma de principe d’un accélérateur linéaire d’ions (Alvarez). 


Allure de l'amplitude du champ électrique sur l’axe de l'appareil. 


… Rien n'empêche de placer une troisième, puis une quatrième cou- 
- pure, à des emplacements convenables pour que l'angle W de cette 


» particule soit toujours W,. La particule type subira une accélération 
* régulière, d'autant plus importante que l'appareil est plus long. 

Considérons enfin un corpuscule qui traverse la coupure avec un 
î léger retard A sur la « particule type » ; l'angle W sera plus grande 
que Y,, puisque '—w(t, + Af) — Y, + wat. Le gain d'énergie, sensi- 
- blement égal à d, sin Ÿ sera donc plus important puisque W, est 
* inférieur à x/2 et le corpuscule rattrapera le retard. De même un 
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corpuscule en avance perdra son avance, car il trouvera un champ 
inférieur lors de la traversée de la coupure. É 

On observera donc un « groupement » de toutes les particules 
autour de la particule type. On vérifiera aisément que ce groupements 
n’est possible que si l'angle W, est compris entre o et x/2. C’est la” 
condition de stabilité longitudinale. 

Un accélérateur linéaire se composera d'un guide circulaire, chargés 
par des coupures convenablement espacées. Les particules sont injec-* 
tées à une extrémité, avec une énergie de ®; électron-volt. Une parties 
d’entre elles, celles dont l’angle est voisin de 4, subit une accélé-" 
ration régulière et ressort avec l’énergie moyenne ,, après avoirs 
traversé l’appareil de longueur L. 


Caractéristiques de quelques appareils. — Le principe de l’accéléra- 
teur linéaire remonte à Wideroe (36) en 1929. Une importante réali-# 
sation a été faite, en 1931-1933 par Sloan, Lawrence et Coates (32) (33). 
La grande réalisation moderne est celle d’Alvarez et de son équipe à 
Berkeley (1) (11) (30). Un projet est en cours de réalisation en Angle-“ 


terre, pour l'A. E. R. E. à Harwell, par Walkinshaw (35) et d’autres,“ 
aux U. S. A. à Brookhaven, et dans le Minnesota. 

Le tableau ci-dessous donne les principales caractéristiques de ces 
appareiis. Ces renseignements nous seront utiles dans la suite pour 


trouver l’ordre de grandeur-des paramètres. Ÿ 


Auteurs P; PF Lm| nr Gain à Ions 
Wideroe (36). . 0,0 MV 2 | 25 kV par gap |3.10$|K+, Na+ | 
Coates, Sloan (32). 1,26 MVI1,14| 30 | 42 KV par gap | 107 Hg+ 


Lawrence (33). .|o,o1 MV}2,85 MV|1,85| 36 | 79 kV par gap 


Alvarez et coll. 


@){) . . | 4 MV | 3a MV | 12 | 46 [2,33 MV par mètrela,10%| ‘H+ 
Projetanglais(35).| 0,5 MV (600 MV 0,8 MV par mètre 

au début puis 

2,3 MV ensuite IH+ i 


(nr est le nombre de coupures accélératrices). 


La figure 1 donne le schéma de l’appareil d’Alvarez, La différence 
de potentiel entre les bords des coupures est créé par une cavité 


FOCALISATION FORTE DES ACCÉLÉRATEURS LINÉAIRES D'IONS 637 


résonnante qui entoure le guide. Dans l'accélérateur de Sloan, au 
contraire, la même source de potentiel alimente toutes les coupures 
par l'intermédiaire d’une ligne de transmission. 

Les réalisations de ce type d'accélérateur sont donc relativement 
peu nombreuses si on les compare aux réalisations d'accélérateurs 


“magnétiques (cyclotrons et dérivés...). Un grave défaut de l’accéléra- 


| 


teur linéaire est la cause du peu de succès de ce dispositif. 
On constate en effet que la particule type, et les particules voisines, 


“c'est-à-dire les particules qui sont accélérées, sont soumises à des 


forces divergentes importantes qui les éloignent de l’axe. Après un 
Certain parcours, les corpuscules se perdent dans les parois de 
guide ({). 

Il faut donc adjoindre à l’accélérateur des montages focalisants qui 
combattent cette divergence. 

Ce mémoire étudie les possibilités d'adaptation à l'accélérateur 
linéaire d'ions, de nouvelles lentilles spécialement destinées à la 
focalisation de particules lourdes et rapides, les lentilles « à conver- 


Mgence forte ». Le principe de ces montages a été proposé par Cou- 


FA 


rant, Livingston et Snyder (16) et leur application à l'accélérateur 
linéaire a été suggérée par Blewett (10). 


Difficultés d’une théorie directe. — Si l’on désire compenser les 
forces latérales défocalisantes, il est essentiel d’avoir à sa disposition 
une expression précise de ces forces. La théorie la plus immédiate 
consiste à étudier le mouvement dans une coupure, puis à raccorder 
les éléments de trajectoires ainsi obtenus. Malheureusement, l'équa- 
tion du mouvement longitudinal dans une coupure : 


ds 


(sr) M -3 = eË(z) sin wt 


ne s'intègre pas facilement, même en choisissant des modèles sim- 


 ples pour le champ E,(s). Les tentatives de F. Rabinovitch (27) ne 


laissent que peu d’espoir d'obtenir une représentation simple de la 
trajectoire dans une coupure. 
Il en est de même pour l’étude du mouvement latéral. On peut 


obtenir, comme nous l'avons montré dans une publication anté- 


… rieure (6), une expression approchée de la divergence causée par une 


# 
2 


L 


: 


‘ 
gr 


coupure, mais les formules obtenues ne constituent qu’une première 
approximation, qu'il n’est guère possible d'améliorer. 


(1) On a récemment tenté de combattre cette divergence, sans adjoindre 
de lentilles à l’appareil. On peut obtenir un accélérateur stable, latérale- 


… ment, si l’on est moins exigeant sur la stabilité longitudinale (12) (18) (20). 
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L’accélérateur à onde progressive. 


L’accélérateur linéaire d'électrons. — Depuis une dizaine d'années, “ 
| on construit des accélérateurs d’électrons qui semblent basés sur un & 
principe tout à fait différent. Un guide circulaire est chargé par des … 
iris de façon que l'onde progressive qui circule dans le guide ait une # 
vitesse lentement variable, soit : 


E, — A(z:) sin [o(2) — wt] 

le champ axial d’une telle onde. N 
Sa vitesse, variable, sera : ' 
AR do/ds ” $ 


L'amplitude A(£) est le plus souvent constante, mais on peut facile- 
ment imaginer des montages où elle dépendrait de l’abscisse. Comme « 
ces montages présentent un grand intérêt pour l'accélération, nous « 
garderons une amplitude variable, dans nos formules générales. K 
Considérons une particule, de masse M et de charge e, qui accom- ; 
on pagne l’onde dans son mouvement, en restant « calée » à la « 


&« phase » v, (*). Son équation horaire est donc : À 
A J 


É (1.2) of) —9s + wf. 
à D'autre part, elle est soumise à la force accélératrice : } 
# | : 
Ho (1.8) eA(z) sin 9, 
nt . 
‘4 de la part du champ. Il est essentiel que cette force crée le mouve- 
4 ment imposé par l'équation (1.2). On en déduit la condition néces- 4 
‘4 saire de synchronisme à laquelle doit satisfaire l’onde pour être « 
ÿ capable d’accélérer des particules : ; 
24 k à pe 
nd - 4 ! : “e M 2 | 
Le (4) A(:) sin p—=—— vw... 3 
| Ÿ (e.) | 
‘à Ce procédé très simple n’est malheureusement pas applicable aux « 
0# accélérateurs d’ions, car ces derniers sont beaucoup trop lents, pour * 
L que l’on puisse réaliser aisément avec un guide à iris, une onde qui . 
qe. les accompagne. Il est possible par contre d’obtenir ainsi des électrons » 
‘10 de plusieurs centaines de MeV (26). Signalons cependant des efforts : 
11 récents de Chick et Petrie (14) et de Johnsen (22) qui obtiennent une - 
#4 | | 
À (1) On ne confondra pas cette phase »,, qui interviendra constamment 
3 | dans la suite avec l'angle Y introduit au début. La théorie complète 
Gp, ; 


% 


Ca 


permet de montrer que ces deux angles sont supplémentaires. 
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onde très lente à l’aide d’une hélice, comme dans les tubes à propa- 
gation d'ondes. Aucune réalisation de ce type n’a encore été entre- 
prise. 


Rapports entre l'accélérateur à ondes progressives et l’accélérateur à 
“résonance. — Si l’on examine le champ qui existe réellement dans le 
euide à iris, on constate qu'il contient, en plus de l’onde accéléra- 
trice, ses harmoniques d'espace dont l’action est presque insensible sur 
le mouvement des électrons. Ce fait se comprend fort bien, car les 
harmoniques n’obéissent pas à la condition du synchronisme. Ils n’ont 
pas la même vitesse que les électrons, et leur action sur ces derniers, 
tantôt positive, tantôt négative, est nulle en moyenne. On peut même 

“faire fonctionner des appareils comportant, outre l'onde progressive, 
l'onde rétrograde, de façon que le guide contienne une onde station- 

“naire. De tels montages ont été réalisés par Vastel et Sarazin (34-29). 

On voit apparaître le principe d’une théorie simple de l’accélérateur 
linéaire d'ions. Le champ axial qui existe dans l’appareil d’Alvarez à 

l'allure indiquée sur la figure 1; c’est un champ stationnaire. On 
“peut le décomposer en deux ondes progressives de sens inverse. 

Chacune de ses ondes peut se décomposer à son tour en fondamentale 
“et en harmoniques. L'expérience des accélérateurs d'électrons montre . 
“que seule l'onde fondamentale progressive joue un rôle dans l'étude 

-du mouvement. Il suffira donc de prendre une représentation de cette 
“onde fondamentale pour décrire toute la dynamique de l'accélérateur 
- d'ions. 

” Le problème serait résolu si l’on pouvait transposer aux accéléra- 
“teurs d'ions les nombreuses théories développées pour les accéléra- 
“teurs d'électrons, entre autres par Slater (31), Chu (15). Mais, les 
“électrons atteignent très rapidement une vitesse voisine de celle de la 
- Jumière. On peut donc décrire leur mouvement avec une bonne pré- 
* cision en prenant une onde de vitesse constante. D'autre part, l'emploi 
* de la mécanique relativiste s'impose. 

“ Pour lesions, au contraire, il suffit de la mécanique newtonnienne, 

» mais la vitesse, toujours faible devant c, varie d’une façon continue 

+ d’un bout à l’autre de l'appareil. On ne peut donc décrire le mouve- 

ment qu’à l’aide d’une onde progressive de vitesse variable. 

> Nous avons cherché à établir un modèle simple, permettant de 

» décrire avec une bonne précision, le mouvement dans un accélérateur 

. d'ions. Nous allons donner les formules les plus essentielles de ce 

. modèle : nous nous limitons aux formules ayant de l'intérêt pour la 

» suite de ce mémoire consacré au mouvement latéral. L'étude complète 

* du mouvement longitudinal a fait l’objet d’une autre publication (7). 


LR 


* 


* Principe du modèle théorique. — Considérons Ja particule type. 
. Elle entre dans l'appareil avec l'énergie d;, à l’abscisse z; au temps 4. 
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Après avoir traversé la distance L elle ressort au temps f; + At, avec. 


l'énergie ®,. Comme il s’agit de la particule-type, son mouvements 


sera très régulier. 
Nous le représenterons par une relation du type : 


(1.5) D — Kz°. 


l'exposant v étant choisi de façon que cette loi représente aussi bien 


que possible le mouvement réel. Quant au paramètre K il est donné” 


par : 


cn eue 1) 


K 


La figure 2 illustre cette définition. On peut d’ailleurs prendre 


) Jake 


Fig. 2. — Mouvement de la particule type. 


principe de la représentation de ce mouvement par une fonction puissance. 


plusieurs valeurs de y pour décrire l’ensemble de l'accélérateur. 
Comme l’on a : 


I £ \2 
on en déduit l'équation horaire du mouvement de la particule He 
LE D a 2eK 
CAR EEE VSÆMA 
(1.7) ss | 
2eK , | 
2 — 2; exp |/ TT (—1:) V1 


+ 
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On peut en déduire le temps de transit, à travers l'appareil : 


“| I1—Y 1—Y 
ï M ne re VASTE 
st RU à Ve V1 


M 
a —\/ Log P/+; VERT 


Le temps de transit entre deux coupures est égal à une période du 

“champ H. F. On peut donc calculer la distance / qui sépare deux 

coupures, et le gain de potentiel à chaque coupure A®. On a, dans le 
cas y < 1 : 


(1.8) 


I 


1— Fe + (Gi AVE n + | 
f I 
(1.9) ERNEST 


3V—1 


À PE av 26 Rip 2 
Eee M 


“n est le numéro d'ordre de la coupure considérée. 


ÿ 


Dans le cas particulier y — 1 on établira sans difficulté les formules 
correspondantes. 

Dans l’appareil de Sloan, la différence de potentiel appliquée entre 
les bords des coupures est partout la même. A® est donc indépendant 
de D, ce qui exige y — 1/3. Cette valeur de y décrira donc les appa- 

» reils alimentés comme celui de Sloan. 

Il faut maintenant chercher une expression du champ accélérateur. 
-On connaît l'équation horaire du mouvement. Nous pouvons en 
* déduire la phase de l’onde en comparant les équations (1.2) et (1.7). 
* La condition de synchronisme (1.4) nous permet alors de connaitre 
a loi déterminant l'amplitude. On trouve l’onde progressive fonda- 


. mentale : 
; Ks2V—1 . 

E. — 2-5. sin [o(z) — wt] 
R NL er UN 
(110) où + ot + YZÆI 
N t un à = 
3 os + oi + ON /EX og £/£i | 


” 


, 


Cette expression simple du champ accélérateur nous permettra dans 


» Ja suite de mener à son terme l’étude du mouvement des particules. 


._Remarquons pour terminer que la valeur y—1/2 correspond à un 


. champ d'amplitude constante ; c’est le cas de l’accélérateur d’Alvarez 


EPS 
: , rl 
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qui sera décrit par cette valeur de v. On constate en effet (7) que les 
formules précédentes, appliquées à l’accélérateur d’Alvarez, corres- 
pondent bien aux résultats expérimentaux. Fe | 
A Si y est supérieur à 1/2 l'amplitude du champ accélérateur aug- 
mente avec l’abscisse ; elle diminue au contraire si << 1/2 comme 
c'est le cas dans les accélérateurs de Sloan. | 
C'est également le cas d’un accélérateur à onde progressive ralentie 
par une hélice, où l'amplitude du champ décroît à cause des pertes. 
a La dynamique de tels accélérateurs est bien décrite par notre modèle, 
avec v— 2/7 (22). | 
La A cette onde progressive, se superposera l’onde rétrograde, ce qui 
donnera l’onde stationnaire fondamentale : 


2A(z) sin ®(2) cos wf, ï 


#4 puis, en superposant des harmoniques, on arrive à une expression de 


SAMOA la forme : 

"A > 

ue! (T:rt) [zac sin jets) | cos wf. 

‘4 j de c ( A 

E; On conçoit qu’un champ accélérateur tel que celui qui existe sur 
ds l'axe de l’appareil d’Alvarez puisse se décomposer en une série du 
44 type (1.11) analogue à une série de Fourier. 


‘is Comme les harmoniques n’apportent qu’une très faible perturbas 

|. tion au mouvement, on pourra décrire les propriétés dynamiques des 
accélérateurs à résonance par l’action de l'onde progressive fonda 

mentale de leur développement en série du type (1.11). 

Le mouvement longitudinal d’une particule quelconque se dépla: 

çant sur l’axe, est donné par l’équation : | 


SE 
M FE eE,. 


On trouvera à la référence (7) la discussion complète de cette 
équation. Signalons simplement le résultat essentiel, utile dans la 
suite de cet exposé. 

Il faut que l'appareil assure le groupement longitudinal des parti- 
cules. Celles-ci doivent se rapprocher peu à peu de la « particule: 
type ». à 

La discussion de l'équation (1.12) montre que cela exige +, compris 
entre r/2 et x. Pratiquement +, est de l’ordre de r10° à 1300. Cette 
condition de stabilité longitudinale joue un grand rôle dans la suite 


À 


Quelques ordres de grandeur, — Avant de commencer l'étude du 
mouvement latéral, nous allons donner quelques ordres de grandeui 
pour les principaux paramètres qui interviennent dans ce modèle. « 


À 
>" 
V4 
" + 
j D'Un 
i “ 1. F7 2 x 
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2. : 
«4 Les valeurs ci-dessous concernent deux accélérateurs : 

= — D'une part, l'accélérateur d'Alvarez, dont les caractéristiques 
sont données dans le tableau de la page 4. 

D'autre part, un projet d'accélérateur portant des protons de 1 à 
MeV, après un parcours de 3 m. », est de 1150 et la fréquence du 
champ H. F. est de 10% hertz. 


Amplitude de Ez (!} 


Modèle ÿ K At RO g 
' au début à la sortie 


Alvarez 1/2 223-100 2:25,10—7 2,45.10f 2,45.10f 
1/3 1,79-10° 1,36.10—7 1,72.10° 0,85. 10$ 

1 à 4 MeV 1/2 10ÿ 1,41.10—7 T,11.10$ 1,11.10° 
en 3 mètres 2/3 0,515.10° 1,43.10—7 0,89. 10f 1,26.105 
ï 0,111,106 1,47.10—° 0,73.10$ 1,72.10$ 


{:) 11 s’agit de l’amplitude du champ accélérateur progressif. L’amplitude 
du champ réel stationnaire est deux fois plus importante. 


” Il faut noter que dans le cas de l’accélérateur d’Alvarez, le temps 
de transit réel est de 2,25. 107 sec, ce qui constitue une vérification 
“du modèle théorique. 

* Les fréquences usuellement employées correspondent à des ondes 
métriques. On pourrait songer à utiliser les ondes centimétriques 
dont on possède des sources puissantes. On trouvera à la référence [7] 
Quelques détails sur les possibilités d'emploi des ondes centimétri- 


ques à l’accélération des ions lourds. 


CHAPITRE II 


MOUVEMENT LATÉRAL D’UNE PARTICULE ACCÉLÉRÉE. 
DÉFOCALISATION 


Importance des forces latérales. 


* Expressions des champs latéraux. — La particule accélérée ne se 
déplacera sur l'axe qu’exceptionnellement. Le plus souvent elle se 
déplacera suivant une direction sensiblement parallèle à celui-ci, et 
de ce fait subira l’action des champs E, et B, qui étaient nuls sur 
laxe. Nous allons chercher une expression approchée des champ E, 
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et B, créés par l’onde accélératrice fondamentale; il est évident e 
effet que ce sont les seuls champs qui soient susceptibles de donne 
une action sensible sur la particule accélérée ; les autres auront unk 
action moyenne nulle. 

Nous allons supposer que les particules restent sensiblement æ 
voisinage de l’axe, ce qui nous permettra de négliger les puissance: 
de ret de r’ supérieures à l'unité. C’est l’approximation bien connut 
de l'optique géométrique, qui conduit à des résultats tout à fai 
conformes aux expériences. 

Le champ longitudinal est donné par l'expression (1.10). Or 
obtiendra l’autre composante du champ électrique, en écrivant /le 
théorème de Gauss pour un petit cylindre, de longueur d£ ax 
sur Og. On a: t 
\ EST 


Sin %; Re 
| (2v— 1)? sin CORTENVES 2" cos [o(s) —wt] | 


On calculera ensuite la composante B, à laquelle se réduit l’indue 
tion magnétique, en exprimant le théorème d'Ampère pour un peti 
cercle d’axe Oz, et de rayon r. On a : 


(2.1) 


VE Se 
(2.2) B4 CTI £® 7 sin {p(£) — wi]. 
Ces champs se présentent sous la forme d'ondes progressives qu 
accompagnent la particule tout au long de l’appareil. 


. Equation différentielle du mouvement. — Le mouvement d’une par 
ticule chargée dans un champ électromagnétique est donné par li 
solution de l’équation différentielle : 


— 
d > > — 
M =elÉ +vAB]. 


. Dans la suite, nous adjoindrons à l’accélérateur des montages foca 
lisants qui ne jouissent pas de la symétrie de révolution. Il est don 


préférable de projeter cette équation sur des axes rectangulaires Oxyz 
On trouve : 


Mx:— e[E,— 2'B;] _ 
Mya—elE, — :'B] # r = Ve + y 
Ms: —eE#, 


en nous limitant à l’approximation du premier ordre qui nous condui 
à négliger des produits tels que r.r!. La troisième équation est iden 
tique à celle qui donne le mouvement longitudinal sur l’axe. % 


Na 
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. Le mouvement longitudinal est donc le même sur l’axe et au voisi- 
nage. Les deux autres équations deviennent, lorsque l’on remplace 
les champs E, et B, par leur valeur (2.1) et (2.2) : 


: | æa | | & | » 

“A = — 2v — 1)2°" ? sin [g(£) — wt 

TORAEL y RTE ol 

4, #2 u/X — _ ss" | cos [9(5) — wt] 
2 


E 
ro 
2 
5 


æ(?) et y(t) sont donc données par la même équation. Dans la suite 
es dispositifs focalisants que nous utiliserons feront disparaître cette 
symétrie. 

9 Forces latérales agissants sur la particule de phase constante. — Nous 
allons étudier en détail le mouvement de la particule-type; comme 
la loi qui décrit son mouvement longitudinal (1.7) est simple, nous 
pouvons mener à son terme l'étude théorique du mouvement latéral. 
“Il est évident, d'autre part, que Îles particules accélérées oscilleront 
utour de la particule-type. La connaissance de la trajectoire de cette 
dernière est donc essentielle. 

. Les équations se simplifient considérablement car la fonction 


(z) — wt reste égale à la constante 9. L’équation (2.3) peut s’écrire: 


= (:) 


7) 


en faisant apparaître le gradient de la force latérale qui agit sur la 
particule : 


CORLOPERSTOED SEL [Va 1 


k(z) a les dimensions d’un gradient de champ électrique. Il s’expri- 
era donc en volt/m/m. 
Cette expression se simplifie, car la vitesse longitudinale de la 
particule est connue (1.7). On obtient alors l’expression définitive du 
gradient, en utilisant l'énergie de la particule-type comme variable 


indépendante : 


VE 
uv? 


V—1I 
— MK1/V 
(2.5) R(z)=— v(2v— 1)K® Ÿ ne A EE = D 


galement valable dans le cas de y—1 bien 


que les expressions des champs soient légèrement différentes. 

. # # 
Un accélérateur construit de façon à ce que le champ accélérateur 
e b—Kz°" avec v—=1 correspondra à un 


Cette expression est é 
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Ce gradient se compose de deux termes que nous allons étudier. 
Le premier terme : 
VI 


(2.6) ka = var — 1)K PS 


provient de la variation de l’amplitude du champ accélérateur avec 
l'abscisse. Ce terme est nul dans les appareils du type d'Alvarez où 
le champ a une amplitude constante v— 1/2. Il est positif si cette 
amplitude décroît (par exemple dans l'appareil de Sloan, v— 1/3) ei 
négatif si l'amplitude du champ augmente v > 1/2. Or un gradient 
négatif correspond à une force focalisante, qui ramène la particule 
vers l’axe. On retrouve ici l'influence bénéfique d’un champ d’ampli- 
tude croissante. Ce champ possède déjà l'avantage de donner ur 
groupement plus énergique des particules autour de la particule 
type (7)- | Frgie , | 

Le second terme du gradient se simplifie considérablement dank 
les accélérateurs d’ions. En. effet, l'emploi de la mécanique newton: 
nienne est tout à fait admissible, ce qui revient à dire que le binôme 
relativiste 1 —(v/c}? peut être confondu avec l’unité. On obtien 


alors : . 4 
—— Y—1 t 
MANS 


(2.7) ka(z) = — vo ctg te MS NS e 


Dans les accélérateurs:d’électrons, au contraire, la vitesse es 
toujours voisine de c, et le binôme relativiste est très faible. l 

Le second terme du gradient est donc très faible, tandis que 
premier est nul, car le champ accélérateur a une amplitude constante 
La défocalisation est donc faible et le problème de la stabilité latéral 
n’est pas aussi crucial dans les accélérateurs d’électrons que dans le: 
accélérateurs d’ions ({). : 1 

Examinons rapidement la formule (2.7). La condition de stabilit 
longitudinale, essentielle pour créer le groupement, exige qu 
ctg g, soit négatif (cf. 1.2.3). De ce fait k,(7) est toujours positif, € 
engendre une défocalisation. On peut espérer compenser k:(£) positil 
par le choix d’une valeur de v supérieure à 1/2 qui rende k,(£) négati 
et supérieur à k,(z) en valeur absolue. Malheureusement les valeur 
usuelles des paramètres ne permettent pas de réaliser cette condition 


Quelques ordres de grandeurs. — Afin de préciser les ordres d 
grandeurs de ces termes, nous avons rassemblé dans le tablea 
ci-après un certains nombre de valeurs numériques relatives à l'appa 
reil d’Alvarez ou à l'accélérateur déjà pris pour exemple. On trouver 


dans ce tableau les valeurs initiales et finales des gradients défocali 
sants.. ; L 


(1) On a cependant adapté une lentille à convergence forte à l’accélére 
teur d'électrons de Stanford (25) pour améliorer la finesse du faisceau. 


l 
2 “ 
L 0 
( QAR : 
! ss 
à LI = 4 D PUS rl 


4 Même dans le cas très favorable y— 1, X, ne dépasse pas 2 p. 100 
de la valeur de X2. L'effet du premier terme est très faible, et dans la 


Suite, nous confondrons k et k. 


On constate d'autre part que le gradient décroît rapidement lorsque 
Vénergie de la particule croît. C'est au début de l'appareil que le 
problème de la focalisation sera le plus difficile à résoudre. On 
“comprend l'intérêt des injections à haute énergie (4 MeV à Berkeley). 


Malheureusement une telle solution est fort coûteuse. 


Modèle ÿ Hilsi) ko(£i) ka(sr) LAC) 


1/3 + 5,5.10* 1,6.107 On TO 4.10ô 

1 à 4 MeV 1/2 0 ES EI (0) 5,2.10° 
en 3 mètres 2/3 — 8.10" 8:5710° — L4.10" 6.10î 
— 11,2.10* 7-10 — 11,2.10" 7.10ÿ 

lhAlvarez . . 1/2 0 1,8 107 0 6,4.10° 


A1 


Détermination de la trajectoire de la particule-type. 


des trajectoires. On trouve : 


e dx y dæ v.w.cte ®s M v(2v — 1)7 
(2.8) de? SE z ds RE a] as F1 Va CRE ES 


indiquent que l’équation : 


…._ Enfin, le terme principal k:(£) décroît lorsque v augmente, à 
l'entrée de l'appareil. La loi inverse se vérifie à la sortie. Il y aura 
“(onc intérêt à prendre au début une section accélératrice décrite par 
loi correspondant à v voisin de 1. Puis, ensuite, on reviendra 


—…. Equation différentielle de la particule-type. — Nous considérons Ja 
particule-type, dont le mouvement longitudinal est donné par l’équa- 
äon(r.7). Nous éliminons ce temps entre cette équation et l'équation 
différentielle donnant æ (2.3). On obtient par ce procédé l'équation 


> Cette équation se ramène à une équation de Bessel par des trans- 
formations analytiques simples. Les tables de Jahnke et Emde (21) 


de ne 20e Macon 15 ET Ta tn IEEE où bi FOURS ES din 
PRE IE ES ” | a ° Y a 
2 Lg. 


| 


de LE RE 
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Posons donc : 


LE 2V(2V — 7 2vay—i) ge _ 2vw CIg $s M 
DS Nr Le PE PET [é (1—v TT (1 —v} 2e 


L'équation des trajectoires se ramène à la forme canonique (2.9) et 
la trajectoire est représentée par : 


I1—Y Tes ( en 
(2.10) D=rNE me é un dE 


avec : 


, : 1 M 5 
(2.11) == /— rois 1/2 


8’ est réel, puisque ctg +, est négatif. Nous remplacerons les fonc- 
tions de Bessel par leurs développements asymptotiques, ce qui nous 
. conduit à : 


1—Y 
æ—z # le exp Ps ? + Bexp f'z ? 


L'influence de » est visible. Il est évident que la défocalisation sera 
d'autant plus faible que l'argument des exponentielles croîtra moins 
vite, donc que 1 — v sera plus petit. | 

Dans le cas particulier, Y—1 on obtient d’ailleurs des expressions 


un peu différentes. L’équation des trajectoires est une équation 
d’Euler : ; 


LV 


MS * 


dx dx 1 w 
(2.12) en En re +alr+ ct & [= 


et la trajectoire est représentée par une fonction puissance, qui; 
comme on le sait croît plus lentement qu’une fonction exponentielle: 
? 
Ordre de grandeur de la divergence. — Nous supposons que l’on 
injecte dans l'appareil un faisceau de particules sensiblement parak 
lèle de diamètre d,. Les formules précédentes permettent de se faire 
une idée du diamètre du faisceau à la sortie d et de son ouverture 
angulaire. On obtient : 


à 1—Y 1—V 
1 FK 
Be EUR . (or LL sb 1 


Le Ve 
(2.13) xs mil ER | he 
1—V 


ETS 
RÉ 
é 


al D de 


Lt» 
t 


LS 
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"avec : 


‘ 


SR SLT 


LE rie ARTE 


et NN UE 
en y=FK Fe # +, 4 L 


Si vest égal à 1, on a des formules légèrement différentes, que l’on 
… peut déduire de l'équation (2.12). 

Ces formules sont trop compliquées pour que l’on puisse envisager 
une discussion complète. Remarquons simplement que p, rapport des 
énergies de sortie et d’injection joue un rôle considérable. Toutes 
hoses égales par ailleurs il sera plus aisé d'assurer la stabilité dans 


c 
l'appareil d’Alvarez (5 — 8) que dans un petit accélérateur démarrant 
à 100 kV et portant les ions à 1 MeV (p— 10) 


RUE UN 


LA PANE 


2 


PE 


… À titre d’exemple, considérons l'accélérateur à protons allant de 
1 à 4 MeV. On trouve, pour l'appareil à champ d'amplitude contante : 
4 d 

x 26 Sr radian/mètre. 


\) 


Ainsi pour un faisceau de 1: mm de diamètre à l'injection, il res- 
sort avec un diamètre de 2,6 cm et une ouverture de 2,1.10-? radian. 
Cette divergence est encore tolérable, mais il s’agit d’un accélérateur 
court; d'autre part un faisceau de 1 mm de diamètre sera difficile à 
obtenir. 

- Ilest donc essentiel, maintenant que nous avons à notre disposi- 
“lion des expressions simples et précises des forces défocalisantes, de 
chercher à adapter à l’accélérateur des montages focalisants, qui 
compenseront l'effet nuisible des champs électriques latéraux. 


CHAPITRE III 


DIVERS TYPES DE MONTAGES FOCALISANTS 


Emploi d’une lentille magnétique. 


» La méthode la plus simple qui permette de compenser la diver- 
rence créée par le champ H. F. consiste à immerger tout l'appareil dans 
une lentille magnétique constituée, par un solénoïde de nl ampère/ 
tour/mètre, enroulé autour de la cavité. Ce solénoïde crée au voisi- 
nage de l’axe une induction uniforme donnée par : 


(3.1) B= ponl Hot; 200 T0 


- C'est le procédé de focalisation utilisé dans les accélérateurs 
linéaires d'électrons. Les équations du mouvement d’un corpuscule: 
chargé dans un champ magnétique uniforme sont classiques. Dans 
4 nn. de Phys., 12e Série, t. 9 (Novembre-Décembre 1954). UTA 
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1 
le cas de l’approximation du premier ordre, on constate que le mou- 
vement longitudinal n’est pas modifié, tandis que le mouvement 
latéral est décrit par les deux équations (°) : 

£ d8 eB dr e?B? 
Gi) di 3M a EM 


! L'introduction d’une lentille magnétique revient donc à créer le 
A long de l'axe, un gradient de force négatif, donc focalisant. 

La stabilité latérale sera réalisée lorsque les deux gradients seront 
aux. Il est même souhaitable que le gradient focalisant soit plus 
élevé, car il ne faut pas oublier les autres causes de divergence 


AR | Position des . 
À grilles 


CETONEEE ES Sa FAR ES a — FE 
in SRE TAF 2 Be ———— 


4 F 

Gi el 

ce Le : 
en ‘ Section de /2 bobine ‘ à 
ca ) magnétique Le 
+ F Le Fig. 3. — Schéma de principe de deux montages focalisants 4 
&n | appliqués à l’accélérateur linéaire. t 0 
“1 a) Emploi d’une lentille magnétique entourant la cavité accélératrice 
1 b) Emploi de grilles fermant l’extrémité aval de chaque coupure accé= 
Fi) lératrice. x. 
OUR 2: 
o h 1 
: ÿ (scattering des corpuscules contre les molécules du gaz résiduel, répul- 


LLaere sion due à la charge d’espace...). 


E On obtient ainsi le nombre d’ampère-tour minimum pour assurer 
la stabilité latérale : 

* 
e por (wonl) Tree : 
"0 ‘  e(wonl) 45 M L1/vp av 
14 ee (3.3) TM © Ras) = vo cto e\/È K / 2?" " Ë 
mn à , PIE 4 
A Prenons comme exemple l’accélérateur portant des protons de 1 È 
2) AR 
" LE : (1) En toute rigueur, il faudrait tenir compte de la constante d’intégra- 
Me üon qui s'introduit dans l'intégrale première. Mais comme le faisceau est 


issu d’une source située sur l’axe, cette constante d'intégration est nulle. 


Ÿ 

‘ee Pour plus de détails, on se reportera à un article de P. Grivet (19). £ 
\ 7 f \ KA 
x 

A 


4 
Le 
a 


4 MeV. Nous trouvons, après quelques calculs, une distribution 
md ampère-tour donnée par la loi : 
: (3.4) nl 1,44.107D—V4—/,,55, 105s—1/4 
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= 
1 


2 


dans le cas le plus aisément réalisable (v — 1/2). La figure 3 indique 
be 
re 


une réalisation possible de ce solénoïde. Nous admettons une densité 
…. de courant de 3 ampère/mm?, ce qui nous fixe la section du bobi- 
… nage. Son épaisseur passe de 15 cm au début à 11 cm à la fin. 

- Le rayon moyen de la cavité autour de laquelle est fait le bobinage 
est de 6o cm environ. Finalement on obtient la puissance dépensée 
» par effet joule pour maintenir ce champ. On trouve, dans des bobines 
en cuivre : 


P = 200 kW. 


- Cette quantité est beaucoup trop élevée, pour être réalisable. Il est 
B. indispensable de chercher une solution moins coûteuse, tant comme 
panstallation que comme fonctionnement. 


Emploi de lentilles électriques. 


- Onne peut songer à utiliser des lentilles électroniques classiques 
telles que les lentilles à trois électrodes, pour assurer la stabilité 
latérale. En effet la convergence d’une lentille électrique est due 
“essentiellement à un effet différentiel s’exerçant sur la vitesse des 
“particules comme Cartan l’a montré en 1937 (13) et comme il est 
expliqué en détail dans la référence (19). Comme nous avons affaire 
-à des corpuscules dont l'énergie est de l’ordre du MeV, on conçoit 
“que l'effet différentiel soit inexistant, la vitesse restant pratiquement 
constante au cours de la traversée de la lentille. 
Il faut chercher des lentilles électriques qui ne souffrent pas de ce 

“défaut. Ces montages ont été proposés par Cartan (13) et par Knoll 
et Weichart (23). Nous les avons étudiés en détail, à l’aide d'un 
modèle théorique précis, dans une publication antérieure (5). Ils 
consistent à remplacer une des électrodes de la lentille par une mem- 
brane métallique mince, traversée par les particules, ou encore par 
‘une grille à mailles fines. La figure 3 donne le principe du montage. 
} Ces montages focalisants ont été appliqués dans l'accélérateur de 
Berkeley. On trouvera des détails sur leur fonctionnement dans une 
\note de Serber (30) et dans des articles de Gabor (17) et Bell (3). 
L’extrémité aval de chaque coupure est fermée par une grille à 
» mailles fines, en tungstène. La présence de ces grilles entraîne une 
‘absorption non négligeable (de l’ordre de 50 p. 100). 
= On peut montrer le rôle focalisant des lentilles à grilles associées à 
l'accélérateur, en utilisant une méthode directe, qui revient à déter- 


4 
CA 

D F. 
(EX 


-<e 
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miner la convergence d’une lentille isolée puis la forme de la trajec- 
toire dans une succession de lentilles. 

Nous avons donné, dans une publication antérieure (6) un procédé 
de calcul permettant d'évaluer la convergence d’une lentille HT°F8 
L'application de cette méthode a une lentille H..F. à grille donne 
une convergence égale à : 


(3.5) c—s[2— cts +] 


dans le cas d’un champ accélérateur d'amplitude constante. Lés 
valeurs usuelles des paramètres montrent que la convergence ainsi 
obtenue est positive, et la trajectoire est oscillante, d'amplitude lente- 
ment croissante. 

On peut aussi étudier le rôle stabilisateur des lentilles à grilles 
avec le modèle mathématique qui nous a servi à décrire l’accéléra= 
teur. * 

En effet, les grilles portent une certaine charge, induite par les 
champs H. F. de l’appareil. On a donc, sur l’axe de l’appareil une 
charge d’espace s{ationnaire, de la forme : 


(3.6) o(z) = R(2) sin ot. 


{ 


Cette charge est concentrée sur chaque grille. 
Nous pouvons la décomposer en ondes progressive et rétrograde; 


* comme nous l’avons fait pour le champ à la page 642 (24). 


Au point de vue dynamique, tout se passe comme si les ions 
étaient accompagnés dans leur mouvement par une charge d’espace 
progressive, se déplaçant avec eux. Dans ce cas, le calcul de la page 19 
n’est plus valable. Il faut maintenant tenir compte des charges inté* 
rieures au petit cylindre, pour calculer le champ E.. On a donc uné 
expression différente du champ radial, et l’on constate que sous 
l’action de ce dernier, la particule reste au voisinage de l'axe. Nous 
ne développerons pas ici ces calculs. | 

Outre la diffusion dans le cas des membranes et l'absorption des 
particules dans le cas des grilles l'emploi des lentilles à grilles 
entraînent de nombreuses difficultés. En particulier, la présence de 
champs électriques intenses engendre des claquages qui abrègent 
considérablement la vie moyenne des grilles. 


Il est donc souhaitable de chercher d’autres montages stabilis 
teurs. | 


Emploi des lentilles à convergence forte. 


. La version électrique. — Examinons le fonctionnement d'une len- 
tille classique, telle qu'une lentille à trois électrodes. On constate 
que la différence de potentiel dont on dispose pour créer la focalisas 


ï / 
= 
C4 
e 
_TERER sn 
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“ion est appliquée entre deux électrodes perpendiculaires à la marche 
du faisceau. 

… On crée donc un champ accélérateur E.. Ce n’est que grâce à la 
Variation de ce dernier qu’il apparaît un champ focalisant E,; la 
différence de potentiel est donc fort mal employée. 

” Il est tout indiqué, au contraire, d'appliquer la différence de 
potentiel entre deux électrodes parallèles à la direction du faisceau. 
On crée ainsi directement un champ focalisant, sans pour cela créer 
un champ E susceptible de modifier le mouvement longitudinal des 
“particules. 


4) 


… On arrive ainsi au montage proposé par Courant, Livingston et 
£ \ 5e Prop ] : 5 

Snyder (16). Les électrodes sont des morceaux de cylindres dont les 
' 


-®; 


Nues 


1/4 


8 


D. Le 
- Fig. 4. — Section droite d’une lentille à convergence forte électrique. 


génératrices sont parallèles à Oz, direction du faisceau. La figure 4 
“donne l'allure de la section droite de ce cylindre. 

. Les électrodes 1 et 1’ sont portées au potentiel + d,, par rapport 
à la masse tandis que les électrodes 2 et 2’ sont au potentiel — d,. Le 
-montage est symétrique par rapport aux plans xOz et yOz. 
Considérons une particule positive entrant dans le montage au 
point de coordonnées æ,0. Repoussée par l’électrode 1, et ne subis- 
Sant par raison de symétrie, aucune action des électrodes 2 et 2’ cette 
particule va se rapprocher de l’axe. 

» Au contraire, une particule entrant au point de coordonnées O,y 
s’écartera de l’axe. 

* Nous voyons apparaître la caractéristique essentielle de ces mon- 
tages à forte convergence : les particules divergent suivant un des 
ixes du montage, tandis qu’elles convergent suivant l’autre axe. Il 
ëst donc essentiel, puisque l’on désire focaliser dans tous les azi- 


muths, de placer, à la suite de ce premier bloc d’électrodes, un 
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second, de même longueur /, mais dans lequel les potentiels auront 

changé de signe. 
Les deux blocs seront séparés par une coupure de largeur e. Il est 
? essentiel que e soit aussi faible que possible, sinon les particules qui 
R sortent en divergeant de la première moitié de la lentille s’écarteront: 
trop de l'axe avant de subir l’action focalisante de l’autre moitié: 
4 L'ouverture utile de la lentille diminue si e augmente. 

i Ces montages à forte convergence sont donc soumis au même han- 
pense dicap que les lentilles classiques : une moitié est convergente, l’autre 
$ |. est divergente. La focalisation résulte encore d’un effet différentiel: 
F Mais, ici, on peut augmenter ad libitum la longueur / des électrodes 
dr de façon à ce que les particules restent soumises assez longtemps au 
1 champ pour prendre la convergence voulue. Avec les lentilles clas- 
Ki siques, au contraire, il n’était pas possible d'augmenter la longueurs 
sans corrélativement, diminuer le champ, et par suite la convergences 


} RSC £; 
AU Cars D fé — 2 ‘ 
C7 072 CD en C7 | 77772 EZ 
+ 
j | | lŒ 
& | ? 
f, | Ï : 
peu E2DICD CAC UZ27777107777777 = 
) * RUES te 2 +8, 7? | 
MER : È 
+ : Fig. 5. — Allure générale d’un système stabilisateur à convergence fortes 


3 


5 


par 


Un système focalisant. à convergence forte sera donc constitué par 
une succession de lentilles telle que celle qui vient d’être décrite. La. 
figure 5 donne une coupe de ce système. On-pourra jouer sur les élé: 
ments géométriques (longueur des électrodes, longueur des inter- 

_valles, position moyenne des lentilles, forme des électrodes...) ou sur 
les potentiels d’alimentation, de façon à obtenir la convergencé 
voulue. | 


A4 


“4 
r: 


+ 

à 

La version magnétique. — Prenons un électro-aimant dont la sec 
tion droite a l'allure indiquée sur la figure 6. Les bobines magnétis 
santes, parcourues par des courants dont le sens est indiqué sur la 
figure, font naître des pôles nord et sud alternés. g 
a L'action d’un tel montage sur une particule électrisée est analogue 
à celle de la lentille électrique que nous venons de signaler. Mais les 
axes principaux ont maintenant tourné de 450. ARE 
Considérons en effet une particule entrant dans le montage en un 
point situé sur la première bissectrice des axes, et se dirigeant vers 
l'avant du tableau. L'examen de la figure montre que le champ 
magnétique incurve sa trajectoire vers l'axe ; la particule converse 
4 


ot 
at 
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Au contraire, une particule entrant en un point de la seconde bissec- 
Me. Rs 

“trice va diverger. Nous retrouvons donc le mécanisme de la forte 
convergence. 

* Cet examen qualitatif nous fait prévoir l'intérêt qu’il y aura, lors 


“Fig. 6. — Section droite d’une lentille à convergence forte magnétique 
(Courant-Livingston-Snyder). 


“sectrices des axes Ox et Oy. Nous constaterons en effetique les équa- 
tions du mouvement des particules sont identiques à celles qui cor- 
respondent au cas de la lentille électrique. 

* Le système focalisant sera analogue à celui de la figure 5. Chaque | 
lentille est maintenant caractérisée par le nombre d’ampère-tours Ni, 
que l’on rencontre entre un pôle nord et un pôle sud consécutifs. La 
“réalisation pratique d’un tel montage semble soulever des problèmes 
“techniques plus complexes que la réalisation d’un montage électrique. 
1 faudra en effet prévoir les connexions électriques entre les diverses: 
lentilles, et l'évacuation de la chaleur produite par effet Joule.…. 

” Le problème serait totalement différent si l’on pouvait utiliser des 
“aimants permanents. Ceux-ci auraient la même forme que les noyaux 
des électro-aimants, avec des enroulements magnétisants identiques. 

PMais ceux-ci ne seraient parcourus par des courants que pendant les 
magnétisations périodiques, pendant lesquelles, l’appareil ne fonc- 
tionnant pas, tous les procédés usuels de refroidissement sont utili- 
sables. Malheureusement les aimants permanents ne permettent pas 

d'obtenir des champs aussi intenses que les électro-aimants. 
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Nous reviendrons ultérieurement sur la possibilité d'utiliser des 

aimants permanents. Leur emploi apporterait la solution efficace au 

problème de la stabilité latérale dans les accélérateurs linéaires. 
d'ions. 


CHAPITRE IV 


RÉPARTITION DES CHAMPS 
DANS LES LENTILLES A CONVERGENCE FORTE 


Allure générale des champs paraxiaux. , 


Nous déterminerons les champs à partir des potentiels scalaires 
électriques ®, où magnétiques W. Dans le vide, ces potentiels obéis- 
sent à la même équation locale : 


(ka) 72® — 724 — 0. 


: Nous raisonnerons le plus souvent sur ®. On rappelle que, dans le” 
vide : . 
— 
po — grad Pros Byeber/m —— 1,29.10$ grad Y. 

Développement limité du potentiel au voisinage de l’axe. Simplifica-\ 
tions apportées par la symétrie. — Le mouvement des particules les 
laisse toujours au voisinage de l'axe. Il est donc indiqué de chercher 
la valeur de dix, y, £) pour les faibles valeurs de x et de y. 

Nous allons faire un développement limité de la fonction &(x, y, 2} 
qui représente le potentiel électrique, suivant les puissances de æ 
et de y. 

Ce polynôme, dont les coefficients dépendent de z, sera considéra-. 
blement simplifié, si l’on tient compte des symétries du montage. 

— Les axes Ox et Oy sont des axes de symétrie. Le changement: 
de æ en — x et de y en — y ne doit donc rien changer à la fonction: 
potentiel. Il en résulte que les coefficients des termes contenant des 
puissances impaires de æ et de y sont nuls. 

— D'autre part, le changement de x en y et y en x, qui correspond. 
à une symétrie par rapport à l’une des bissectrices des axes doit, 
simplement changer le signe du potentiel, sans changer sa valeur. Il 
en résulte que le développement ne peut contenir que des fonctions: 
antisymétriques de x et de y, qui changent de signe par interversion. 
des variables. 

On arrive à la forme RE ; 

2 2 L y 


PT .….. 
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#7 

AUS» . . : L 
a B, y, à sont des fonctions de # qui ne sont pas indépendantes, car 
le potentiel doit satisfaire à l'équation de Laplace, ce qui impose : 


À 


CHENE 


Il 


[e) 


1 d'a 2 1 d'a 
P=— sx Se a MR RETITEO 


Finalement, en se limitant aux termes du sixième ordre, on a le 
développement : 


3 1 Es dt— y" DS — y5 
Re (Den sr CN + Ras) aÿ . 
1 d'A] x?y? 
+ Li54— 2 a a (y° — x?) + .. 


Si les électrodes sont très longues, et si l’on se place vers le centre 
de celles-ci, on peut admettre que l'influence des extrémités est 
“négligeable. Le potentiel ne dépend plus de = et les deux fonc- 
“tions k(£) et (2) se réduisent à deux constantes K, et K,. Le déve- 
loppement prend une forme encore plus simple : 


€ se D y > D — y — 157 y (x? — y?) 
RE ES Pt EE 


au dixième ordre près. 
Qu'elle que soit la forme des électrodes, il n’y a plus de termes du 
quatrième ordre. Comme les termes du sixième ordre seront souvent 
négligeables, on voit que tous les systèmes d’électrodes donnent un 
potentiel de la forme : 


AT 


L 


» Fonction caractéristique de l’ensemble du système focalisant. — La 
fonction k(£) qui n’a pas de dimensions physiques, ne peut dépendre 
que des rapports //a et z/a, z étant l’abscisse comptée à partir du 
‘plan de symétrie de la coupure. Dans tout le système le potentiel 
‘sera, au quatrième ordre près : 


| KR à mt 11) n UE 
(4.5) P(x, VE £)= DX72 (£ a . æ)] . a . à 
£ NA 


La signification des paramètres est indiquée sur la figure 4. On a 
donc toujours la même formule : 


Pr, y, 2) = XXL — 4°) 


0 
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en appelant : } 
Es : 

I £— En ln * 

(4.6) = s ef, À) | 
HA : 

la « fonction caractéristique » du système. : | 
Détermination de la fonction caractéristique. — Il faut résoudre 


l'équation locale (4.1), en tenant compte des conditions aux limites: 

Dans le cas He lentilles électriques, la fonction potentiel ® prend 
une valeur constante sur la surface des électrodes -+ æ, ou — d,. Ces 
conditions sont exploitables mathématiquement dans un certain 
nombre de cas que nous étudierons dans la suite. Dans tous les 
autres, l’utilisation d’analogies électriques permet de résoudre le 
problème; on pourra utiliser par exemple une cuve rhéographique: 

Dans le cas des lentilles magnétiques à fer, le problème est plus 
complexe. Nous admettrons que les surfaces des pièces polaires sont 
des équipotentielles magnétiques. Les résultats expérimentaux véris 
fient correctement cette hypothèse. Nous sommes alors en mesure de 
déduire le potentiel magnétique du potentiel électrique, en rempla* 


-çant, dans l’expression de ® la différence de potentiel électrique 24 


par la différence de potentiel magnétique entre les pièces polaires AU 
(cf. figure 6). a 

Mais il est beaucoup plus difficile de relier cette différence de 
potentiel AW au nombre d’ampère-tour que l’on rencontre entre lk 
deux pôles. Pour les champs très faibles, on peut admettre que l& 
perméabilité du fer est sensiblement infinie. De ce fait le champ . 
le fer est pratiquement nul et l’on a, en vertu du théorème d'Ampère 


(4-7) AY œ nl. 


| 

Mais cette hypothèse est très mal vérifiée sitôt que l’on cherche 
produire des champs intenses. Il faut alors faire des mesures 
champ magnétique. 

Nous avons effectué des mesures par la méthode de la bobine N 
nante. Une petite bobine, de quelques millimètres carrés de surface 
est mobile autour d’un axe contenu dans son plan. Elle est entraîné 
par un moteur synchrone, L’axe est parallèle à Os. Il est alors éviden 


que la présence de B entraîne une f.e. m. d'’induction dans la 
bobine ; la valeur efficace de cette f.e. m. est PRE DE ve 


valeur absolue de la composante du V,r de l'induction VB FRE B; per- 
pendiculaire à l’axe Os : | 


VEHRP=KMe 
ur 


Le coefficient K est déterminé par un étalonnage à l’aide d 
champ uniforme, dont la valeur est donnée par des mesures 
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x 


- résonance nucléaire. Au cours des mesures que nous avons effectuées 
“nous avions: 
, K—1,78.10f gauss/volt-eff 


“a précision des mesures est de l’ordre de 3 p. 100 ; il s'ajoute une 
autre cause d'erreur difficilement évaluable : celle qui résulte des 
imprécisions de mise en place de la bobine par rapport aux pièces 
_ polaires. | 


Choix de la forme optima pour les électrodes. 


3 Électrodes hyperboliques. — La section droite est représentée par 
“les deux hyperboles : 
4 a? — y? 


== ile 


" La figure 7 montre l'aspect de cette lentille dans sa version électri- 
“que. C’est cette forme d’électrodes qu'ont proposée Courant, Living- 


boitier à l2 masse 


Tire 


Fig. 7. — Section droite d’une lentille à forte convergence 
dans le cas des électrodes hyperboliques. 


Nous appliquerons le résultat classique de la représentation 


'conforme. La fonction : 
A 


(x, y)= Pi a 


| satisfait à l’équation de Laplace et aux conditions aux limites, On a 


Ki —"1 x Ke=0: 
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Ce résultat n’est valable que dans la mesure où les électrodes sont 
des hyperboles complètes. Il est évident qu’elles seront limitées par. 
un entrefer de largeur d. Les cartes, tracées à la cuve rhéographique, 

montrent que cet entrefer peut atteindre une largeur de l’ordre” 
de o,75a sans que la relation (4.8) cesse d’être valable dans la régions 
utile de la lentille (c’est-à-dire le cercle de rayon a). 

Nous avons pu effectuer des mesures magnétiques sur une lentille: 
obligeamment mise à notre disposition par le Commissariat à 
l'Energie Atomique. Les paramètres géométriques avaient les valeurs 


suivantes : 
; = 15cm ä—2 em... nr—:g00 tours. 
VB?+ B? gauss . a 18000 amp.tours 
© 000 " 1 


3000 


Ù 2000 


5 10 15 mm 


Fig. 8. — Mesure du champ magnétique 
en fonction de la distance à l’axe. 
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La figure 8 montre quelques-unes des courbes obtenues en portant. 


en abscisses r=Vx? + y? et en ordonnées B—\/B; + B°. Cette. 
mesure a été effectuée suivant divers azimuths. Nous constatons 
bien que : | : 


Peut WT véns dE 


de) 


B=Kr 3 


1 


AT 


ce que l’on déduit sans peine de la relation (4.8) appliquée aux len- 
tilles magnétiques. Nous vérifions ainsi l'hypothèse suivant laquelle. 
Ke, la surface des pièces polaires est une équipotentielle magnétique | 
k puisque la formule (4.8) repose sur cette hypothèse. | 


ni 
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ÈS 
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D. La mesure de K permet de connaître la différence de potentiel 
… magnétique entre les deux pièces polaires nord et sud. On trouve : 
2a°K 


AY — \ 
vi bo 


Nous avons mesuré AW pour diverses valeurs de nl. Les résultats 
sont portés sur LE figure 9. Au voisinage de l'origine, on a bien 
AY © nl comme l'indique la droite, mais très rapidement on obtient 


AR RS 


AYampxtour 


L | 


\ 


5000 


3000 


2000 


1000 


Ds céder ur cute) Va xh' st aude Gé) bis 


5000 10000 amp.xtour 


Fig. 9. — Potentiel magnétique entre les deux pièces polaires, 
en fonction du nombre d’ampère-tour. 


En pointillés, la droite qui résulterait de l’hypothèse de la perméabilité 
infinie. 


-des valeurs qui sont inférieures de 50 p. 100 à celle que l'on calcule- 
-rait en supposant la perméabilité infinie. Dans la suite de ce mémoire, 
lorsque nous chercherons un ordre de grandeur du courant nécessaire, 
nous adopterons l'hypothèse de la perméabilité infiuie. Nous obtien- 
drons ainsi une limite inférieure de l’intensité réellement nécessaire. 


Electrodes planes. — Les électrodes sont des plans dont les sections 
droites sont les segments de droites : 


dent d EG 


orrespondant au schéma de la figure 10. 
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Nous avons intégré l'équation de Laplace avec Îles conditions aux 
limites correspondantes, par séparation des variables. Compte tenu 
des symétries, la solution s'écrit : 


(4.9) P(x, y)—= DA [cos k,æ.ch k,y —e<h/hk;T cos UT 


n=0 


-®, 


/ PRE 
SL + ®, TER + ®, 
ÿ & &) 
' ÿ NS ny. 


LEE ie ue RE D NT of “2 
a 
"2 


N Fig. 10. — Section droite d’une lentille à convergence forte. 

Ê A Cas des électrodes planes. 
de t 
fx È * 
ne + Les fonctions À, se déterminent en écrivant que la fonction satisfait 
! aux conditions aux limites. On trouve, après quelques calculs : î 
Rs \ . et] 
à KR œ 3, 
à Era ba (— 12 FA 
l { P(x, ÿ)— Tr > Br EU À 
ee, (4.10) n—0 (22 +i1)c > { 
N [cos tee  hÈTE LEE TS ELU nd Lo LEE (an + Qué | 
re 24° 2a 24 2a | 
Ga Un développement limité nous conduit aux valeurs : ë 
K4= 15057 K: = 0,009. Q 


La modification subie par le potentiel en remplaçant les hyperboles 
par leur tangente au sommet est très faible. Il sera donc inutile de 
faire des hyperboles exactes ; il suffira de prendre les cercles suroscu- 
lateurs, qui introduiront des modifications inférieures à celles des 
plans, donc négligeables. C’est bien ce que l’on vérifie à la cuve 
rhéographique. 2 


FR ES EE. É APRETE 


dre Cf 
= 


= 


à 

Electrodes de révolution autour de Oz. — Les électrodes sont con£é 
tuées par des portions de cylindre de révolution autour de Oz. 
La figure 11 donne l'allure de la section droite d’une telle lentille. 
Nous admettrons que le potentiel varie linéairement dans la coupure, 


£ PRE, 
-1 y € AE à 7 .— 


CLR 2 


AC LES PATES 2e 
. ui 1 Lu 
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È depuis + ®; jusqu'à —%,. Nous étendons une hypothèse faite par 
3 Bertram (7) (8) dans un autre cas. Des mesures effectuées à la cuve 
£, rhéographique montrent que cette hypothèse est légitime pourvu que 
Z 


les électrodes soient suffisamment épaisses, car, pour les électro- 


_#, 


LE 
PR YONTE 
LE 
+0: / Le +, 
la : 
Î 
/ 


à, 


Fig. 11. — Section droite d'une lentille à convergence forte. 
Cas des électrodes cylindriques de révolution. 


+ lière. 
Nous intégrons l'équation de Laplace par séparation des variables. 
La fonction de base s'écrit : 


(4. 11) Pr, 0)= DIE cos (4n + 2)0 


n=0 


… compte tenu de la symétrie du montage. Nous écrivons que (4.11) 
‘satisfait aux conditions aux limites, ce qui nous donne la solution 
- définitive : 

à : 


| 2 : n sin € 0 
Dire) dr, 0 = DEEE) sin (4n + 2): cos (4n + 2) 


Ta a € (4n + 2}? 
n=0 


- et un développement limité nous conduit à : 


Ki= 1,279 (=) K; = 0,042 =). 


À 


£ Ainsi, les coefficients ne dépendent de la largeur de l’entrefer qu’au 
» second ordre. 


des minces, des effets de pointes s'opposent à cette répartition régu- : 


mt tn 
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À titre d'exemple, une coupure de 1 cm sur des électrodes de 
3 cm de rayon modifie le potentiel de 7 p. 100 de sa valeur pour une 
coupure infiniment mince. 


Comparaison entre les divers modèles d’électrodes. — Au point de 
vue de la valeur du champ, ce sont les électrodes de révolution autour 
de Oz qui sont les plus avantageuses. Toutes choses égales par 
ailleurs, elles donnent un champ de 30 p. 100 plus important, pour 
une même valeur du potentiel d'alimentation des électrodes. 

Comme les lentilles fonctionneront le plus souvent avec de hauts 
potentiels d’alimentation, il est intéressant de choisir une forme 
d’électrodes qui donnent le champ le plus intense, pour le même 
potentiel. 

Mais, par contre, les électrodes hyperboliques ont un intérêt fonda: 
mental; elles n'ont pas de terme d’ordre supérieur dans le dévelop 


Ce + Le 
pement de ®. Le potentiel est rigoureusement égal à ®, —— , dans 
toute la lentille. 

On peut utiliser toute la largeur de la lentille. < 
En réalité, il faut être prudent car au voisinage des coupures, on 
verra réapparaître des termes du quatrième ordre. En tous cas il 


semble que l’on puisse tolérer un faisceau de diamètre 0,7 a. 


Considérons alors deux systèmes d’électrodes, l’un hyperbolique, de 
paramètre a et l’autre cylindrique de révolution, de rayon a’. Ces 
deux systèmes doivent donner le même champ au voisinage de l’axe 
et sont alimentés par le même potentiel ®,. Ces conditions exi- 
geDta— 1,134: | 

Prenons un faisceau de o,7a de rayon. Les termes d’aberration, du 
sixième ordre, sont nuls pour la lentille hyperbolique. Pour la len- 
tille de révolution autour de Og, ils valent, sur les bords de faisceau, 
environ 0,024®,. Le terme principal du potentiel est de l’ordre 
de o,4g%:. ? 

La perturbation ainsi introduite est donc de l’ordre de 5 p. 100. 

Cette erreur n’est pas négligeable. Lorsque l’ordre de grandeur du 
potentiel nécessaire le permettra, on aura intérêt à prendre des pièces 


hyperboliques. De toutes façons, au voisinage des coupures, comme 


le signale Bell (2) il faut revenir à des pièces cylindriques de révolu: 
tion, sous peine de perturber le champ H.F. 


Influence des bords de la coupure. 


Jusqu'ici, nous avons supposé que nous étions suffisamment éloigné 
des bords des électrodes, pour admettre que les phénomènes étaient 
indépendants de z. Si l’on se rapproche des extrémités, des perturba= 
tions apparaissent, qui font naître des termes du quatrième ordre, 
comme l'indique la relation (4.2). 
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— Nous allons faire le calcul dans le cas d’électrodes circulaires, 
d'axe Oz. On aboutit ainsi à des fonctions de Bessel qui sont bien 
-tabulées. Par contre, dans le cas des électrodes hyperboliques, où le 
calcul est aussi possible, on obtient des séries qui s'expriment avec 
des fonctions de Mathieu, dont il n'existent pas de tables très détail- 
-lées. Comme il s’agit simplement d'obtenir un ordre de grandeur, les 


: 


résultats obtenus dans le cas des lentilles cylindriques seront suffi- 


. sants. 


Principe du calcul. — Nous intégrons encore l'équation de Laplace 


“par séparation des variables. Compte tenu de la symétrie, nous pren- 
“drons la solution sous la forme d’une somme double : 

< » 

(413) d(r,0, 2) — Î [ Zac: fier) cos (Are | Sn bre 
“ 0 n=0 3 


Nous déterminerons les fonctions A,/k) en écrivant que la fonc- 
tion P(r, 0, £) ainsi définie satisfait aux conditions aux limites. 


Las site 


» En négligeant l'influence des coupures on trouve : 

È p 

3 d(r, 0,2) = 

(4. 14) . (— 1}% cos (4n—+ 2)6.Janveljkr) | sin ks (1 — cos kl) dt 
Le n—= 


Un développement limité donne alors les valeurs de : 


LA 


44 a? sin Æs(r— cos gl), 
(4.15) li(s)= —;% |, Jef jka) RARE 
LE ; 


É Le calcul numérique d’une telle intégrale est assez pénible. Il est 
préférable de la transformer en utilisant une seule fonction : 


j 1 © k sin ku 
(4.16) uw) = f. ar LA 


Une intégration par la méthode des résidus conduit à l'expression : 


Lau 


4 . _ Ku)=— [2 1e LS Te MEL 
l n—=1 


E - - . | [2 - F 
dont nous donnons ci-dessous les principales valeurs numériques : 


5e de Phys., 12e Série, t. 9 (Novembre-Décembre 1954). 45 


2 
2 

… 
ÿ 

4 

» SE est “86e 
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Nous obtenons finalement : 
(17) 9 22-21) 41) +1): 


Allure de la fonction ki(z). — La figure 12 donne l'allure de la 
courbe représentative de la fonction Æ,(s) dans le cas où / est plus 
grand que a, ce qui constitue le cas général. Dans le cas d électrodes 
fs très courtes, la courbe n’a pas de palier, mais un maximum d’ordonnée 
inférieure à K;. Il est clair que de telles lentilles n'auront qu'une 


convergence faible. 


kit) 
“1 4 K, | 


DC. 
s 


ÿ 
1 
Fig. 12. — Allure de la fonction ki(2) dans le cas d’une lentille 1 

à électrodes cylindriques de révolution. 4 
f 
On constate que les perturbations apportées par les extrémités 
pénètrent d'environ a à l’intérieur de la lentille. n | 
D'autre part les termes du quatrième ordre, dans le développement 

: , x ’ : 3 
de ® sont proportionnels à = ; on constate donc qu’ils sont négl 
geables dans la plus grande partie de la lentille, la fonction k,(# 
étant presque toujours voisine d’une droite. ‘% 


D'autre part nous avons mesuré le champ de la lentille magnétique 
: à forte convergence, vers les extrémités des pièces polaires. À 
. , .. . . y l . LA 

La loi de répartition linéaire de \/B;+B;—B en fonction 

‘de V2 + y* = r perd alors sa validité, mais l’on peuttoujours définir 
. un gradient limite au voisinage de l'axe, par la relation : 


: B 
k— lim —. 
' > 0 T3 
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4 


: ’abscisse comptée à partir de la coupure de la lentille tout comme 
“dans la figure 12. 

À La décroissance de la fonction X(£) est rapide ; elle s’étend sur une 
longueur de l’ordre de 4 em. sensiblement. 


Le. 
; La figure 13 donne les valeurs de ce gradient en fonction de 


1500 
ne. n1-= 9000 
É 1000 a =?2èm 
4 € =12cm5 

Ë 500 | 

É Bord 

A4 de la lentille 
* ñ Z 
CNE PR EP RCIP, cm 

ig. 13. — Valeur expérimentale du gradient de champ au voisinage de 


É l'axe, dans une lentille magnétique à pièces polaires hyperboliques. 
Ca 1 


» Nous pourrons donc représenter la fonction caractéristique par une 


des corpuscules. L'erreur ainsi commise sera d'autant plus faible 
que / sera plus grand devant a. 


\ 


CHAPITRE V 


TRAJECTOIRE DE LA PARTICULE « TYPE » 
DANS LE SYSTÈME DE LENTILLES. 
CONDITION DE STABILITÉ LATÉRALE 


“ Nous allons calculer la trajectoire d’une particule soumise à la fois 
‘aux champs H: F., défocalisants, et aux champs statiques des len- 
tilles. Nous pourrons ainsi déterminer les caractéristiques des len- 
tilles qui obligent la trajectoire à rester au voisinage de l’axe, donc 


r ui assurent la stabilité latérale de l'appareil. 


courbe en escalier (fig. 16) pour traiter le problème du mouvement 


668 MICHEL-YVES BERNARD : 


Comme nous l’avons fait au chapitre Il, nous étudierons la trajec- 
toire de la particule « type », qui joue le rôle fondamental dans la 
dynamique de l’appareil. 

Les autres particules accélérées se groupent autour de la particule- 
type; elles seront donc soumises à des conditions de focalisation 
voisines. Il conviendra néanmoins de prendre garde à des résonances 
entre les oscillations longitudinales et les oscillations latérales créées 
par la focalisation. De telles résonances ont été mises en évidence par 
Bell (3) en certains points d’un accélérateur très long dont la stabE 
lité est assurée par des grilles. Nous ne les étudierons pas ici. 


Principe de l’étude. 


Equation du mouvement. — La particule-type est soumise à deux 
forces : | 

_- d’abord la force due au champ H. F. que nous avons calculée 
au chapitre II. Nous avons les expressions suivantes : 


va MK Tav 
Gr) Lie eka[®| k(z)o— vo ct À / 1 4 


EF, = e2vKs?* T1 
dont on trouvera la justification aux pages 641 et 646. : 
— ensuite les forces créées par les lentilles focalisatrices qui 
s’écrivent, dans le cas des lentilles électriques : | 


Ga) Fy=— sex] 7 | Fe L(x— y) 


en négligeant les termes du troisième ordre, comme dans les expres: 
sions (5.1). x(z) est la fonction caractéristique du système de lentilles 
calculée comme il est indiqué à la page 657. ; 
.On aura des expressions analogues pour les lentilles magnétiques 
Finalement, les équations du mouvement s’écrivent : 
L 


ae = lA(s)— 2x(8)1 | 

(5.3) ya LA() + 2x(5)ly 
| ge ge Lave LE (eye). 2 
Est Se lentilles magnétiques, on établirait, de la rhôr 


4 
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E 
FA 
>. 
g 
21 
+ 
û 
2 L 


"| CAS L 
Le = lA(E)T + 2boxu(2)y2] 


(6-3 bis) ge = RE) + 2poxu(2)rs:] 
À x de 2 RE NES 
à = RE po (agi — ya]. 


… Ces équations sont légèrement différentes des précédentes, mais 
les deux premières qui seront dans la suite les seules importantes 
prennent la même forme, si l'on effectue le changement de variable : 


ds 

(5.4) X=x—Yy Y=x+y 

ce qui revient à faire tourner les axes de 45° autour de Os. Nous 
“oyons apparaître ici cette rotation prévue à la page 655. 


Nous nous bornerons, dans la suite à l’étude du système (5.3), le 
Second s’y ramenant par le changement (5.4) et par le remplacement 


“de x(2) par poxu(2)5- 
4] 


> Mouvement longitudinal. — Si l’on se borne à l’approximation 
Saussienne on néglige les termes du second ordre. L’équation du 
“mouvement longitudinal n’est donc pas perturbée par les lentilles 
“focalisatrices et la particule-type a toujours la même équation horaire, 
donnée par la relation (1.7) : 


2: 
; 


= pra 2eK 
g' = 2, + noel). 


Les lentilles focalisatrices agissent sur le mouvement longitudinal 
par un terme du second ordre dont il faut étudier l’influence. 


X(Z) 


Fig. 14. — Allure de la fonction caractéristique 
d’un système à convergence forte. 


L'examen de la figure 14 montre que la dérivée de la fonction 
: ee d Ê 2 
caractéristique SE ne diffère de zéro que dans les coupures entre len- 


tilles focalisatrices. l 

- Soit une telle coupure, à l’abscisse 4. La fonction caractéristique 
passe de + %o à —%, dans un court intervalle d’abscisse, de £x — € 
à 5x +=. Intégrons l'équation du mouvement longitudinal de #4 — € 
à #x + ©, puis faisons tendre + vers zéro. 
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ù On obtient, pour les lentilles électriques. 
(5.5) A2) = — < krota? — y?). 


Ainsi, lorsque la particule franchit une coupure entre deux lentilles 
au point de coordonnées æ et y, elle est soumise à une brusque varia 
| tion de vitesse, donnée par l'équation (5.5). Il en résulte une variar 
tion de son énergie A® donnée en électron-volt par : 


AP 2 2H? — y). 


Ad peut être nul, si la particule est à ce moment sur une des bis- 
sectrices. Il peut au contraire être important si la particule passe sur 
l'axe Ox par exemple. | 


se Considérons un accélérateur à protons ; le faisceau a un diamètre 
1 de l’ordre de 1 cm, il est stabilisé latéralement par des lentilles; 
AI d'ouverture a—1 cm, auxquelles on applique des potentiels de 
nr: + 4o 000 volts. À 
BP . En se plaçant dans les conditions les plus défavorables, on trouve 
% | une variation de potentiel Ad de l’ordre de 20 000 volt pour des par- 
1 ‘  ticules de : MeV. On a sensiblement : ; 
fi; B 
ne ASE Ÿ 
l} "Sa fo: à 

? 


Cet effet sera nuisible, car il créera des oscillations longit di 
des particules autour de leur position de référence. Ces oscillations 
risquent de s’amplifier et de faire décrocher les particules. s. 
he, Nous nous limiterons, dans ce qui va suivre à des faisceaux étroits, 

voisins de l’axe du système, de façon à ce que la variation de poten: 
tiel Ad soit négligeable et qu’en première approximation, la par 
| ticule-type conserve son mouvement décrit par l'équation 
horaire (1.7). Nous déterminerons ainsi les conditions de Stabilité 
d'un faisceau très étroit. » 

Cette hypothèse est tout à fait admissible, pour déterminer un 
ordre de grandeur des potentiels de focalisation. En effet, c’est aù 
début de l'appareil que la perturbation A®/® sera la plus élevée. Or. 
on peut injecter les particules, avec un canon bien construit qui 
donne un faisceau très étroit et légèrement convergent. Les par 
ticules resteront au voisinage de l'axe et l’on peut négliger (x? — y?) 
Ensuite le faisceau s'élargira sous diverses influences, mais l'énergie 4 


augmente et les perturbations A®/® resteront négligeables. ÈS 
È 

Principe de l'intégration du système (5.3). — Nous supposons don! 
que la vitesse axiale n’est pas sensiblement modifiée, Nous pouvonk 


css : Quid. 


de * 
4 Î 
FE 


* donc éliminer le temps entre les deux premières équations (5.3) et 


: 


# : ; Rest 3 
l’équation horaire (1.7) du mouvement longitudinal, ce qui donne : 


dx y d g—2V 
| Da tag (A(z)—2}(2)] = 0 


- grable par des fonctions tabulées. Si l’on fait tendre y vers zéro, ce 
pau revient à étudier le mouvement latéral dans une onde à vitesse 
constante, on obtient une équation de Hill. 

… On sait qu’une telle équation, suivant les valeurs de ses para- 
mètres, à dés solutions bornées, ou non bornées. On conçoit qu'il en 
“sera de même pour le système (5.6) et que suivant les valeurs de la 
Biônction caractéristique x(z) les fonctions x, y resteront bornées ou 
1 au contraire augmenteront indéfiniment. 


; 


à De) dy v dy Sr 

4 | Sr EG br MEET [k(s) + 2x(2)] = 0. 

is ; ; : nc 
À Ces équations ne semblent pas se ramener à un type connu, inté- 


Fig. 15. — Coupe d’une lentille focalisatrice 
placée à l’intérieur du tube de glissement. 


» fondamental sera la distance qui sépare l'entrée d’une lentille de 
» l'entrée de la lentille suivante. La figure 15 montre cet intervalle, 
» qui comprend : 

 __ une section convergente (ou divergente) de longueur /; 

__ une section divergente (ou convergente) de longueur /; 

…. — une coupure, de largeur e dans laquelle la particule est sou- 
À mise seulement aux champs H. F., et qui est donc divergente d’après 
» ce que nous savons de l’action des champs 1: MY 

- Nous admettrons que dans cet intervalle le potentiel ® de la parti- 
» cule reste sensiblement constant, égal à sa valeur moyenne. De plus 
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» Nous allons intégrer pas à pas les équations (5.3). L'intervalle 
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nous remplacerons }(z) par une représentation approchée, indiquée 
sur la figure 16. Il est alors possible d’intégrer Îles équations (5. 3)à 
comme nous le verrons en détail au chapitre suivant. 


Pelle 
Zzz Approc. 


Fig. 16. — Représentation approchée de la fonction caractéristique 
dans l’intervalle d'intégration choisi. 


Nous obtiendrons ainsi la matrice de transformation de la section 


: DEAN ° à TANER . 
considérée, qui permet de connaître les valeurs de x, & à la sortie, 


connaissant celles à l’entrée. On aura : 


e ol: 


pour æ et une matrice analogue pour y. "1 

Il suffira alors d'effectuer le produit de ces matrices, pour obtenir 
les coordonnées d’une trajectoire à la sortie. Mais il ne s’agit pas tant 
de calculer l’ensemble de la trajectoire que de chercher la condition 
pour que la trajectoire reste au voisinage de l’axe, dans chacun des 
intervalles. 

Il faudra donc exprimer une condition sur chaque matrice d'inter- 
valle. Cette condition nous est fournie par un cas particulier du théo= 
rème de Floquet, dont nous rappelons la démonstration en annexe: 

Il suffit que la trace de chaque matrice d'intervalle soit comprise 


entre — 2 et + 2 pour que la trajectoire reste bornée dans tout 
l'appareil : ù 


(5.8) LS CALE Des 


Nous aurons donc assuré la stabilité, si nous choisissons, pour les 
lentilles, des paramètres tels que l’on ait : ; 


—2<A+D< + 2. 


En particulier, la valeur-limite + 2 sera la plus aisément réalil 
sable. Elle correspond à une trajectoire restant à une distance 
constante de l'axe en moyenne. Les lentilles compensent exactement 
les forces défocalisantes des champs H. F. ÿ 

Nous prendrons cette condition limite dans la suite de cette étude. 


Li Lo 


Cu) : è 


3 


L r. ES - 7 
n + ù 4 “ 
d 4 ce : 2 1 : s ” 
4 AC: 2 
A i 
F 


FOCALISATION FORTE DES ACCÉLÉRATEURS LINÉAIRES D'IONS 673 


Expression de la condition de stabilité. 


- Equations finies de la trajectoire. — En adoptant les hypothèses 
précisées au paragraphe précédent, les équations du mouvement se 
… transforment en des équations linéaires, à coefficients constants, dans 
- chacun des intervalles. 


Nous avons, pour la coordonnée x : 


D'ANTECE 


4 
f 


> d 

L De — (+ vx — 0 OT 2 

ke, d 

» (9) as + (B—Y)z= 0 Le 3 <'al 

5 dx 2 

4 “APE vx — 0 21<s<2l+e 


avec : 


_,/#9 Pin 
ra VE P—A\/ à : 


» Un système analogue décrirait la coordonnée y. 
Dans le cas de la lentille magnétique, il suffit de changer x en X, 


see LE SE + lg 


… La trajectoire complète s’obtiendra en raccordant des arcs de sinu- 
» soïdes (circulaires ou hyperboliques). Les brusques discontinuités de 
n (5) introduites dans la représentation approchée de la fonction carac- 
 téristique de la lentille, ne réagissent pas sur x. 


Matrice de transformation. — Nous poserons : 
2 


Bhg=e pp 
“ Nous passons sur les calculs qui conduisent à la matrice de trans- 
- formation. On obtient : 


\» 


!si l sh œl 
vis cos w/ Rd ch al 
Ÿ [0] [e 4 


yshye chye Le sin ol cosel | [Lx sh ae-chaf 


E., ch ve 
(5.10) 
La trace qui est essentielle pour l'établissement de la condition de 

. stabilité est : 


T— ch ye{2 ch al.cos wl + % sin wl.sh al] 


1 5.11 È CR 
( + sh re[ sh «/,cos ORACLE sm wl,ch al |: 


C7 
1 


y en Ÿ et de modifier la signification de la constante $ qui devient f": 


_ qui exigera les potentiels les moins élevés. Si ces potentiels sont réa= 


nous permettent d'obtenir une expression de ce taux. On a : 
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Nous allons simplifier cette expression; en effet, les lentilles ne 
sont pratiquement utilisables que si elles ne modifient pas trop la 
trajectoire. Sinon, les particules s’éloigneraient dangereusement de 
l’axe, dans les parties divergentes du montage. | | 

On peut donc admettre que 8/ et y{ sont suffisamment petits pour, 
que l’on puisse remplacer les fonctions sinusoïdales et byperboliques 
par leur développement limité au sixième ordre, ce qui constitue une 
bonne approximation. é 

On obtient alors une expression simplifiée de la trace : 


T=2 + yÿ{e? +40 + el] 


Bud À fers es air + en + Eoi] = #[5+ 30e] 


La condition de stabilité s'écrit après quelques transformations : 


D Le ARE H 
(5.13) = ge E 5 
avec : 
PE] 
A—2lP + el += B—St+ EU +eR tente F 


{ns I 

C=7% +3 le. | 
Cette inégalité permettra de choisir les valeurs de ®, (ou du cou* 
rant magnétisant, si l’on prend des lentilles magnétiques) qui assu= 
rera la stabilité. ? 
L. 

Taux d'’oscillations résiduelles. — Nous prendrons dans la suite, 
comme condition-limite de stabilité T— + 2, comme nous l'avons. 
déjà signalé. C’est en effet la condition la plus facile à réaliser, cellel 
lisables, on pourra envisager la réalisation du montage. S 
En première approximation, un faisceau parallèle injecté dans 
l'appareil, garde une section constante. En réalité, au cours de là 
traversée de la lentille chaque particule est soumise, à des forces 
convergentes et à des forces divergentes de sorte que sa distance à 
l’axe, constante en moyenne, varie entre deux limites di et de. 
Nous appelons (taux d'oscillations résiduelles » le rapport : he. 


He | 
ae 2 di + de ; 


Les équations finies de la trajectoire établies au paragraphe précéden 


Von 4 


cé 


| 
3 
t 
: 


(5.14) e & P?/. 
1 


7 


J4 
Ye Q 


v4 : { 
h 2 LT FEAR Sie à 
1 6 ANT A mA 


LS j À \ \ } 
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Le taux ne saurait dépasser une certaine valeur, sous peine de res- 
… treindre l'ouverture utile de l'appareil. On peut admettre un taux de 
… l'ordre de 30 0/0. Cela impose donc une limite supérieure à la lon- 
gueur des lentilles. 


Applications des relations précédentes. 


k: Choix des paramètres géométriques. — Fixons d’abord l’ouverture 
à de lentille a. Il est évident que les lentilles auront un effet d'autant 
j plus intense que a sera plus petit. Il sera donc essentiel de placer les 
… lentilles à l’intérieur «lu tube accélérateur ; a sera de l'ordre de quel- 
< ques centimètres. 

É Il faut maintenant déterminer les paramètres / et e. Dans les accé- 
* lérateurs existants, il y a un rapport constant entre la largeur de la 
… coupure accélératrice e et la distance entre deux coupures 2/ +e—A. 
| Adoptons, comme Alvarez, un rapport de 25 p. 100. Nous avons 


_ alors : 
4 3 I 
l= > A eE— rs 


- et par suite : 
A I B 
HU Tao its 


> Quant à À c'est la distance parcourue par la « particule-type » pen- 
— dant une période. C’est sensiblement : 


Ag +\/ 


“ Cas des lentilles électriques. — Tous les résultats précédents nous 
” conduisent à une formule simple pour la valeur du potentiel élec- 
/ trique ©, qui alimente les électrodes. On trouve : 

I, 


» (5.15) d m8,3.10 € K1/ À VV | ctg ® ke 


_ Le tableau ci-dessous donne un certain nombre de valeurs numé- 
* riques déduites de cette formule, pour l'appareil qui a déjà servi 
: d'exemple (1 à 4 MeV en 3 m,a— 1,9 cm pièces hyperboliques). 

‘À L 
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Ces valeurs sont un peu grandes, mais restent néanmoins réalisa- 
bles. D’après ce que nous avons dit page 28, on peut tolérer pour des 
pièces hyperboliques, des entrefers de l'ordre de 0,794, ce qui corres- 
pond à 11 mm eñviron dans notre exemple. Des mesures de tenue de 
tension, entreprises au Laboratoire de Radioélectricité par R. Arnal,. 
montrent qu’une tension de 100 000 volts peut être appliquée entre: 
les électrodes de ces lentilles, sans créer d'arc. On peut donc tolérer 
®, 50000 volts. En outre, des expériences en cours, indiquent que 
la tenue en tension est bien meilleure si les différences de potentiels 
sont appliquées par impulsions de courte durée. C'est précisément ce, 
qui aura lieu dans l’accélérateur. 

Les valeurs nécessaires pour assurer la convergence sont donc trèss 
réalisables. 

En outre, la faible valeur du taux d’oscillations résiduelles mon- 
tre qu’il est possible d’allonger les lentilles. On peut par exemples 
monter une lentille sur deux tubes de glissement. Des calculs déve- 
loppés d’une façon analogue montrent qu’en première approximations 
les tensions ®, nécessaires à la stabilité sont sensiblement divisées” 
par deux. 

IL est donc certain que l'emploi de lentilles électriques, alimentées 
par des potentiels statiques réalisables, permet d'assurer la stabilité 
latérales des accélérateurs linéaires d'ions. 

En terminant, nous pouvons discuter rapidement le rôle des diffé- 
rents paramètres de la formule (5.15). 

Prenons comme exemple un accélérateur dans lequel l'amplitude 
du champ accélérateur reste constante (» — 1/2). 1 

On constate que ®, est d'autant plus petit que K est plus faible. IL" 
sera donc intéressant de prendre un appareil long, dans lequel le“ 
taux d’accroissement de l’énergie est faible. | 

Il est indiqué, aussi de prendre une valeur de f assez faible. Mais 
on est limité par les dimensions de la cavité résonnante qui alimente 
les coupures. Il semble difficile de prendre des ondes de fréquence 


_inférieure à 10° hertz. 


Enfin, il faut prendre une forme d'’électrodes qui donne une 
constante caractéristique K; aussi grande que possible. Il semble» 
avantageux de choisir des pièces circulaires, mais celles-ci tiennent 
moins bien la tension que les hyperboliques, et il semble préférable 


d'adopter cette dernière forme, qui donne, en outre des termes. 
d’aberration moins élevés. 


4 


Lentilles magnétiques. — Les dimensions des pièces polaires sont: 


les mêmes que celles des électrodes des lentilles du paragraphe pré 


cédent. Nous obtenons la valeur de la différence de potentiel magné- 
tique à appliquer entre les pièces polaires, en comparant les formules 
donnant £ et f’. Nous en déduisons le gradient de champ au voisi- 


cr 
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- nage de l'axe. Dans les formules ci-dessous le gradient est exprimé 


- en gauss par centimètre, unité qui est plus pratique que le weber/m°?/m 


K 


} 


; 


at SAN SRE LEUR. RAR, : 


AURA L ÈS LS, À 


LAN EE CSS à CS Là 


NT INT 


Les 


à À 
ke 
3 
| 


qu'exigerait l'emploi du système M. K. S. A. Nous avons : 


GES By Bx Ki 4 voit 
AY — 90,7 — gilbert —— — — —— - 
79:77 Væ O y à 70:7 ds V Gt 


gauss/cm. 


Pour fixer les ordres de grandeur, considérons l'accélérateur à 
protons, de 1 à 4 MeV, correspondant à y— 1/2. On trouve, au début 
une différence de potentiel magnétique de 2050 gilbert correspon- 
dant à un gradient de champ de goo gauss/cm environ; à lafinona 
1 4oo gilbert et un gradient de champ de 620 gauss/cm. De tels gra- 
dients de champ magnétique sont très réalisables, comme on s’en 
rendra compte en examinant la courbe de la figure 13. 

On peut également songer à l’utilisation d’aimants permanents ; la 
figure 17 donne la coupe d’une réalisation possible. Les parties 
hachurées représentent les aimants en acier et les parties non hachu- 
rées des armatures de fer doux, de perméabilité sensiblement infinie. 

Une différence de potentiel magnétique de 2 050 gilberts dans un. 
entrefer de 1 cm s’obtiendra avec des aimants de 7 cm de longueur, 


Fig. 17. — Coupe d’une lentille magnétique à forte convergence 
utilisant des aimants permanents. 


fonctionnant au voisinage de leur point de fonctionnement opti- 
mum (!). 


(:) Nous avons pris les caractéristiques d’un acier du type Alnico pour 
lequel B;— 9 000 gauss et He — 600 ærstedt. 


LE y. Pa ré * L 


asie 


CET Or EE : 
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De tels aimants assureront la stabilité latérale dans les accéléra-s 
teurs linéaires, sans que l’on ait à se préoccuper d'entrée de tension, 
d'isolement, ou encore d'évacuation de chaleur produite par effet 
Joule. 


CONCLUSION 


Dans le premier chapitre de cette étude nous avons rappelé les, 
principes essentiels d’une théorie simple décrivant le mouvement des 
ions dans l'accélérateur linéaire. k 

Nous choisissons une loi raisonnable pour décrire le mouvement 
longitudinal de la particule « type » dont la phase reste constante” 
par rapport à l’onde accélératrice. Nous en déduisons l’expression du. 


champ électrique qu’il faut réaliser pour que ce mouvement, ait lieu 


Ce procédé a l’avantage de donner des formules très simples pour 
décrire les phénomènes; c’est pourquoi il permet de mener à son 
terme la théorie du mouvement des ions. De plus, il est possible 


t 


d'évaluer numériquement les divers paramètres qui s’introduisent” 


successivement, à partir des données essentielles telles que la longueurs 


de l'appareil. 


Dans un second chapitre, nous avons étudié le mouvement latéral 
des particules accélérées. Nous avons établi l’expression des forces” 
transversales, qui montrent que les particules divergent toujours“ 
Nous avons calculé les équations des trajectoires ; l’application numé-+ 
rique montre que, dans la plupart des cas, les particules s’écarteront» 
de l’axe à un point tel qu’elles se perdront dans les parois. À 

Il apparaît donc indispensable d'étudier les dispositifs permettant 
d'assurer la stabilité latérale. Les lentilles classiques sont difficilement” 
applicables, en particulier les lentilles magnétiques qui, pour êtres 
efficaces, nécessiteraient des champs dépassant les possibilités tech 
niques. Par contre, des lentilles basées sur le principe nouveau, pro- 
posées récemment par Courant, Livingston et Snyder, semblent très: 
indiquées pour la convergence des particules lourdes et rapides. x 

Nous avons donné dans le quatrième chapitre une étude complètes 
de la répartition des champs focalisateurs créés par ces lentilles, tant” 
dans leur version électrique que dans leur version magnétique. Nous: 
avons étudié l'influence de la forme des électrodes, et calculé les 
perturbations apportées par les extrémités des lentilles. Ë 

I nous a été alors possible, dans un dernier chapitre, de calculer 


| É Ê : À cs L . S'UuE, . ñ . 
la trajectoire d’un ion soumis à la fois à l’action défocalisante du. 
É 


champ accélérateur, et aux forces convergentes des lentilles. 3 
L'expression de la matrice de transformation d’une lentille nous à 
conduit à une condition de stabilité latérale, pour que la section du 
faisceau de particules ne dépasse pas une certaine valeur. 4 
| 


À 
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Les potentiels électriques qu’il faut appliquer aux électrodes de 
lentilles pour que cette condition soit satisfaite ont un ordre de gran- 
deur qui permet d'envisager leur réalisation pratique. Les lentilles 
“magnétiques nécessaires sont également très réalisables. 

. Ces potentiels sont d'autant plus faibles que la vitesse de la parti- 
cule est plus élevée; on constate qu'un champ accélérateur dont 
l'amplitude croît avec l’abscisse donne des conditions de stabilité 
plus aisées à réaliser tout au moins au début de l'appareil. 

En conclusion, il semble que l’on puisse envisager la construction 
dun accélérateur linéaire portant les protons de 1 MV à quelques 
“dizaines de MV. Le potentiel d'injection pourrait provenir d’un trans- 
formateur à impulsions, ce qui permettrait d'éviter la construction 
“dispendieuse d’un appareil de Van der Graaff. En choisissant, au 
début, un champ accélérateur dont l'amplitude augmente, on pour- 
vrait stabiliser latéralement le faisceau sans rencontrer de trop grandes 
"difficultés, pendant les premiers MV. 

- Puis une fois les particules suffisamment accélérées, pour être 
“moins vulnérables à l’action des forces défocalisantes, on reviendrait 
à un champ d'amplitude constante, qui peut se réaliser sur une lon- 
gueur aussi grande que l’on désire. ‘ 


ANNEXE 

À . . 4 - L3 

. Stabilité des trajectoires 

‘4 dans une succession de lentilles électroniques. 

3 La linéarité des équations du mouvement latéral permet, comme 
L 


“nous l'avons fait, d'utiliser la notation matricielle pour passer des 
coordonnées x, et xy de la trajectoire à l’entrée d’une lentille aux 


| coordonnées à la sortie x, et x. Nous avons : 


” 


At, b 
LE Sud 
D. 
Ce? 


(= (2) = (€ à)(2) 


Une matrice analogue existe pour l’autre coordonnée y. Au premier 


no hit) 108 à, SE 


+ 


“ordre, les deux coordonnées ne sont pas couplées, et la stabilité 
L'étudiera sur chacune des matrices. 


» Considérons deux axes de coordonnées sur lesquels nous portons, 
: De 
en abscisse, x et en ordonnées x’. 


ES 
. Chaque point de la trajectoire est donc caractérisé par un vecteur V 
de composantes æ et æ'. Les deux directions propres de la matrice, 


# 
"2 


4.54 0 0 Cat h 
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as , . . ° . . 
vecteur Vo(xo, x) suivant les deux directions propres, ce qui nous 
donne : 


_ — — 
Vo —= oi — Bou. 
Après traversée de la lentille, le vecteur caractéristique de la trajecz 
er L 
toire Vi(æi, di) est : 
= — ee 
Vi = œouil4 + Pousks 


A et À étant les valeurs propres de la matrice de transformation 
correspondant à chacunes des directions propres. L’équation aux 
valeurs propres s'écrit : 


—TX\+1I—=0o 


T étant la trace de la matrice. Le déterminant est en effet égal à 
l'unité; c'est une conséquence de la linéairité des équations du mou 
vement. 

Il y a alors deux cas à considérer : 

— |T|>2. Posons T — 2 ch ©. Les valeurs propres, réelles, sont: 


4 — e? = ere 


Le vecteur caractéristique de la trajectoire est donc, à la sortie : 


ee + 3 
Vi ape. + Poe ue. € 


L'une des valeurs propres étant supérieures à l’unité, la particule 
s’écartera et ira se perdre dans la paroi pourvu que cette condition 
(IT|>2) reste vérifiée dans un nombre suffisant de lentilles 
consécutives. 

— |T | < 2. Posons alors T— 2 cos W. Les valeurs propres sont des 
nombres complexes de module unité : 


SA 


À la sortie le vecteur s’écrit : 
NE 
Vi = œoui + ous 


are EN 

ui et W étant déduits de w;, et u: par des rotations de W ou —W, la 
valeur de | V | reste bornée. Il y aura donc stabilité, tant que cetté 
condition sera vérifiée. 

La condition de stabilité est donc — 2T-< +92, La condiii) 
limite T—2 correspond aux potentiels d'alimentation les moins 
élevés. Nous avons montré que ces potentiels étaient parfaitement 
réalisables. Dans la pratique, il sera utile de prendre des potentiels 


À 
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“(ou des champs magnétiques), plus élevés de façon à assurer le stabi- 
- lité des particules qui oscillent autour de la phase w,, et qui, de ce 
fait, sont soumises pendant une partie de leur trajet à un gradient 
+ défocalisant plus élevé. 


7 (Travail effectué au Laboratoire de Radioélectricité 
de l'Ecole normale supérieure). 
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Depuis le dépôt du manuscrit, nous avons eu connaissance de trois 


MICROSCOPIE CORPUSCULAIRE 
À L'AIDE D’IONS LITHIUM () 


7 Par Maurice GAUZIT 


ie INTRODUCTION 


CAE re Cv) 


_ Le microscope électronique à transmission semble avoir atteint 
é actuellement son stade ultime de perfectionnement ; l’avenir de son 
développement réside plus dans l'élargissement de son champ d’ap- 
4 plication que dans l'augmentation des grandissements réalisables 
4 par l’utilisation de techniques de plus en plus complexes. 
; Dans la première partie de ce travail nous indiquons les meilleurs 
3 résultats obtenus avec cet appareil, en soulignant le fait que le 
5 microscope électronique de conception cie est pratiquement 
* arrivé à un stade voisin de son pouvoir de résolution maximum. 
« Seule la focalisation d’un faisceau corpusculaire d’ions semble, en 
théorie du moins, offrir de grandes possibilités pour l'amélioration 
+ du pouvoir séparateur. 
- L'utilisation d'ions en microscopie s’est heurtée jusqu'ici à de 
-srandes difficultés expérimentales et les recherches dans cette voie 
… ont été très rares et plutôt décevantes. 
Nous avons eu l’idée d’utiliser une source d’ions thermiques pour 
… obtenir des images par transmission. Une telle source était très sim- 
 ple et de fonctionnement sûr ; de la même façon qu’elle avait parfois 
» été utilisée lors du réglage d’un spectromètre de masse, elle semblait 
devoir faciliter les premiers essais de réglage d’un microscope 
ionique. 
Pour les premiers travaux dans cette voie il nous a semblé utile 
…_ de choisir des conditions expérimentales voisines de celles que nous 
* utilisions avec les électrons. Malgré tout ce que nous promettait la 
théorie, nous n’espérions pas obtenir immédiatement des résultats 
- supérieurs à ceux que donnent les électrons. À l’aide d’un micro- 
» scope électronique industriel que nous avons adapté au fonctionne- 
“ ment ionique, nous avons pu obtenir avec des ions Lit+ ou des élec- 
- trons des photographies de « fumées » présentant des pouvoirs 
pontours presque comparables. 


- (1) Thèse présentée, le 7 juillet 1953, à la Faculté des Sciences de Paris 
» pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques. 
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I. — POUVOIR SÉPARATEUR 
EN MICROSCOPIE CORPUSCULAIRE 


Au cours d’une première série de recherches (11) non présentées 
ici, nous avons pu obtenir des images ioniques à l’aide d’un micros 
scope électrostatique à émission : nous observions l’image d’une 
surface émettant des ions alcalins (alumino-silicates complexes alca- 
lins portés à 1 000°-1 200° C). A la suite de ces travaux nous avons eu 
l’idée d’utiliser la même source d’ions pour obtenir des images 
ioniques par transmission. 


RÉSULTATS THÉORIQUES ESCOMPTÉS 
LORS DE L'UTILISATION DES IONS 


La possibilité d'utilisation des ions à la place des électrons s’intro® 
duit lorsque l’on envisage les différentes conditions d'amélioration 
du pouvoir séparateur du microscope électronique (3) (27). On peut 
en effet montrer (14) (29) que le pouvoir séparateur optimum d’un 
microscope corpusculaire est déterminé par les deux aberrations de 
sphéricité et de diffraction: le réglage optimum s’obtient par un 
compromis entre ces deux aberrations. Le calcul donne comme pou: 
voir séparateur : 


Bon = RC. f)"4 


où K est une constante dont la valeur numérique est voisine de 1 et 
dépend de la méthode de calcul utilisée, À la longueur d’onde de la 
radiation, C, la constante d’aberration sphérique de l'objectif et f sa 
distance focale. Une application numérique aux meilleurs objectifs 
magnétiques et électrostatiques réalisés actuellement donne, dans lé 
cas de l’utilisation des électrons, respectivement des pouvoirs sépa= 
rateurs optima de 5 et 15 À. Pratiquement on a obtenu 6 À avec lé 
microscope magnétique (25) et 20-25 À avec le microscope électro= 
statique (4) (17). Le faible écart entre les valeurs théoriques limites 
et celles obtenues montre que le microscope électrostatique est arrivé 
actuellement au voisinage de son développement optimum : malgré 
de très nombreux efforts, le gain de finesse réalisé depuis une dizainé 
d'années n’a été que minime. : 

Une discussion classique (14) (26) montre que de grands gains 
peuvent être réalisés seulement en utilisant des ions à la place des 
électrons, la longueur d’onde associée à ces premiers étant une cen- 
taine de fois inférieure à celle de ces derniers. Si m est la masse de 


l 
! 
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. l'ion utilisé, les gains en m°! sont de 17 pour H+, de 43 pour Lit, de 
… 109 pour Cs+. 

…. Indiquons qu'il faut obligatoirement utiliser avec les ions une 
» lentille électrostatique, les lentilles magnétiques n'étant pas assez 
-convergentes. Dans le premier cas les propriétés optiques de la len- 
mille sont par contre identiques avec les ions ou les électrons, sa 
convergence étant indépendante de la charge et de la masse. 

—._ La figure r montre l’aberration de diffraction pour des électrons et 
des ions Li+ de 50 kV ainsi que l’aberration de sphéricité pour un 
É objectif ayant une constante d’aberration C;.f—6 cm. Les deux 


p 4 


\ 


pi 


X 


100 
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7.10 ° 23 107° 10° a 


 aberrations varient en sens contraire avec l'ouverture du faisceau. 
» La composition de ces deux aberrations conduit à une courbe dont 
le minimum est arrondi, les ouvertures optima a, correspondantaux 
points A et B de la région où les deux défauts ont le même ordre de 
- grandeur. On voit que l'ouverture optimum qui est avec les électrons 


PAST mA 
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de 2,3.10-*, n’est plus avec les ions Lit que de 0,7.10*. Le pouvoir 
séparateur optimum résultant est de 0,5 A (point B). | 

La disposition de la figure 1 nous permet de faire deux remarques 
importantes. Tout d’abord, avec les ions, il est de peu d utilité de 
rechercher un objectif corrigé de l’aberration de sphéricité. C'est 
ainsi qu'on peut montrer qu’un objectif ayant la même distance 
focale et une constante d'aberration sphérique dix fois plus grande 
que celle de l'objectif considéré conduira quand même à un pouvoir 
séparateur de 0,9 À. Avec les ions la difficulté ne sera pas due aux 
qualités optiques de l'objectif, mais consistera à obtenir un faisceau 
corpusculaire de très faible ouverture. 

Ceci nous conduit à la deuxième remarque, l'angle d'ouverture 
Gopt—0,7-107% étant difficile à réaliser, nous voyons d’après la 
figure 1 qu’il n’est pas nécessaire a priori d'utiliser cette ouverture: 
Le simple fait d'employer une longueur d'onde beaucoup plus courte 
permet d’escompter d’un même appareil des résultats bien supéz 
rieurs, le pouvoir séparateur théorique n'étant plus alors limité que 
par l’aberration de sphéricité. C’est ainsi que le seul fait dans l’appa 
reil considéré d’utiliser des ions Lit de 50 kV au lieu d'électrons 
remplace le point A par le point C, c'est-à-dire réduit le pouvoir 
séparateur d’optimum de 15 à 6,5 À, l’angle d'ouverture ne variant 


pas. 


LIMITATIONS DU 
MICROSCOPE IONIQUE 


Les résultats que nous venons de voir ne sont que des prévisions 
théoriques, c’est-à-dire correspondent à un appareil fonctionnant 
dans des conditions idéales de réalisation et de réglage. Pratiquement 
les aberrations résiduelles d’origine mécanique ou électrique vont 
définir un pouvoir séparateur pratique : 

Pprat > Popt- s 

Il est difficile de prévoir quelle va être l'importance relative des 
diverses aberrations qui interviennent alors (aberration chromatique, 
dispersion des vitesses après la traversée de l’objet, charge d’es- 


pace...). Une aberration semble avoir une importance primordiale, 
il s’agit de celle d'ellipticité : 


É=mAG 


où x est l'ouverture du faisceau et Aa la variation extrême du diamè- 
tre du diaphragme central de l’objectif. Cette aberration est tracée 
(fig. 1) pour les deux valeurs 1 et o,1 y. de Aa. Les objectifs réalisés 
actuellement ayant une excentricité voisine de 1 y: nous voyons sui 


‘+ 
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_ cette figure que c'est pratiquement cette aberration qui va limiter 
… dans le cas des ions le pouvoir de résolution pratique. En effet, avec 
un angle d'ouverture de 2,3.10* ce n’est plus le point C que l’on 
doit considérer mais le point D. Le pouvoir séparateur résultant est 
“ de 23 À (au lieu de 6,5). Au réglage optimum avec les ions corres- 
pond le point E qui indique un pouvoir séparateur de 7 À (au lieu 
“de 0,5). 

Il serait possible de diminuer cette aberration d’ellipticité en uti- 
lisant un système stigmaleur qui compense électrostatiquement 
* l’ellipticité du faïsceau. Mais il est difficile de prévoir si cet appareil 
“ pourra être utilisé avec les ions; son réglage déjà délicat avec les 
électrons nécessite une grande luminosité de l'écran et exige la pré- 
lsence de franges de diffraction sur le pourtour des images. Une autre 
possibilité consisterait à réaliser une ellipticité voisine de 0,1 p, ce 
qui est difficile à réaliser mécaniquement; on se trouverait alors 
dans des conditions analogues à celles réalisées lors de l’utilisation 
des électrons, où pour un angle voisin de l'ouverture optimum, les 
"trois aberrations sont du même ordre de grandeur. 


II. — DESCRIPTION DU MICROSCOPE 


: GARACTÉRISTIQUES OPTIQUES 
PET MÉCANIQUES 


 : Nous avons utilisé un microscope électrostatique OSF type 
… MIV(:6).C’estun appareil à deux lentilles. Son grandissement maxi- 
” hum est de 12500. La haute tension varie de o à 55000 volts. L’ob- 
; _ jectif, qui a une distance focale de 6,5 mm., donne une image inter- 
… nédiaire à un grandissement de 5o sur un écran auxiliaire, ce qui 
» facilite les réglages. Sa constante d’aberration sphérique est C; = 12; 
» bn en déduit d’après la figure 1, un pouvoir séparateur théorique 
… optimum de 16,7 À pour des électrons de 50 KV. Le projecteur a une 
“ distance focale minimum de 2,1 mm. à laquelle correspond un gran- 
… dissement maximum de 250. 

“ Nous n'avons pas utilisé le diaphragme d'ouverture de 5.107? mm. 
— de diamètre dontest généralement muni l'appareil. Avec les ions son 
» emploi est pratiquement impossible, car il est très rapidement pol- 
” jué à la fois par Les ions qui le heurtent et s'y condensent et par les 
- fragments de l’objet arrachés par le bombardement ionique qui 


» viennent S'y déposer. 


de 


diaphragme diminue considérablement le 


‘Le fait d'enlever ce 
: 7 . 
… contraste de l’image en fonctionnement avec des électrons, mais a 


par contre très peu d'influence en microscopie ionique, Car nous 
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n’avons jusqu’à présent observé que des « effets de bord », tous les 
objets étant absolument opaques aux ions utilisés. Au cours de cette 
étude nous verrons que sa présence aurait cependant contribué à 
augmenter le contraste, non par suppression des faisceaux diffractés 
du premier ordre, mais en empêchant la propagation de la « tache 
centrale » et de certains faisceaux « parasites ». Pour la même raison 
il serait aussi utile de placer un deuxième diaphragme sous le pro: 
jecteur. 

L'ouverture du faisceau était celle fournie par le canon de Bruck (6) 
monté sur cet appareil, a —1,9.107*. Quelques essais ont aussi été 
effectués avec une ouverture de 1,2.10%. L'ouverture optimum de 
cet objectif est pour des électrons de 50 kV de 2,2.10* et pour des 
ions Lit de 50 kV de 0,7. 107. 

Remarquons que dans ce dernier cas, avec l'ouverture utilisée de 
1,9.10-*, le pouvoir de résolution théorique correspondant est d’après 
la figure 1 de 5,5 À environ. 

Le trou central de l'objectif avait une ellipticité inférieure à 1 pu. 
La limite supérieure de résolution correspondant à cette aberration 
est: 


a 


da u— 19 À. 


On voit l'influence prépondérante de cette aberration ; mais il était 
inutile pour une des premières études sur la microscopie ionique à 
fort grandissement de chercher à corriger ce défaut (ellipticité infé” 
rieure des diaphragmes — correcteur d’astigmatisme). Le premier. 
stade des recherches consistait tout d’abord à obtenir une qualité” 
d'image ionique comparable à celle obtenue avec les électrons. Cer- 
tains défauts propres à la microscopie ionique se sont révélés beau- 
coup plus gênants que cette aberration d’ellipticité. 


RÉSULTATS OBTENUS 
AVEC LES ÉLECTRONS 
Nous avons tout d'abord fait subir à l'appareil quelques modifica- 
tions en vue de disposer d'un microscope électronique réglé de façon 
satisfaisante et fonctionnant avec une très bonne régularité. Cette 
dernière qualité est apparue très utile par la suite : lors de l’utilisa- 
tion des ions, les difficultés expérimentales étant nombreuses un 
fonctionnement régulier de l'appareil, au point de vue optique et. 
électrique, était absolument nécessaire. | 
Nous avons mesuré le pouvoir séparateur par la méthode de 
Von Ardenne (33), qui consiste à étudier la variation d'intensité sur” 
une arèle rectiligne : un microphotomètre enregistreur permet d’ob- 


_. 
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tenir la courbe densitométrique de la répartition de la lumière cor- 
respondant à la zone de transition, image de l’arête. 

On peut calculer (15) que le pouvoir séparateur est égal à environ 
1,1 fois la distance latérale, ramenée à l’objet, séparant les points de 
la courbe situés à 15 o/o et 85 0/0 de la différence totale d'intensité 
entre l’intérienr et l'extérieur de la particule (fig. 2). On peut aussi le 


CENT 
7 de Mn 
D 


f. © 

F 

mesurer à partir de la pente p de la tangente d’inflexion de la 
- courbe ; 


: P—0,95/p. 


St 


2 De toute façon même si cette méthode ne donne pas rigoureuse- 
ment le pouvoir de résolution de l’image, la valeur qu’on obient 
“ainsi est en relation directe avec cette résolution; elle permet de 
comparer très facilement deux réglages. C’est là son avantage pour 
cette étude. En outre, les photographies ioniques réalisées jusqu'ici 
étant uniquement des « effets de bord » cette méthode fut la seule 


utilisable dans ce cas. 

La courbe, figure 2, correspond à un enregistrement effectué sur 
“un des meilleurs négatifs électroniques obtenus avec des cristaux 
“d'oxyde de molybdène. L'enregistrement a été réalisé avec un micro- 


-photomètre Chalonge muni d’une lampe électromètre avec une fente 
de 0,02 mm. de large et 4 mm. de haut. 

Le pouvoir séparateur pratique déduit d’une série de plusieurs 
mesures sur divers négatifs de cristaux d’oxyde de molybdène est 
‘voisin de 35 À, comme on peut le voir sur l'enregistrement représenté 
figure 2 où le grandissement total est de 3.10% (grandissement élec- 
‘tronique — 12 500, grandissement mécanique du microphoto- 
ètre — 240). 


6go MAURICE GAUZIT 


TRANSFORMATION EN 
MICROSCOPE IONIQUE 


La transformation du microscope électronique classique en micro: 
scope ionique fut très simple. Elle consista essentiellement à remplacer 
la source d'électrons habituellement utilisée par une sourcethermique 
d’ions alcalins. 

Nous voyons immédiatement l’avantage de cette méthode qui per: 
met d'obtenir successivement par un simple changement de la polarité 
de la haute tension, et sans même avoir à ouvrir l'appareil, des 
images électroniques et ioniques de la même région. 

La haute tension positive a été obtenue en inversant la polarité de 
la cuve qui équipait l’appareil. C’est un montage doubleur de tension 
à transformateur fonctionnant sous 600 périodes. Nous disposions 
ainsi d’une tension variable entre 20 et 60 kV possédant une ondula- 
tion résiduelle absolument négligeable avec les ions. Cette source de 
tension s’est révélée par la suite particulièrement bien adaptée à son 
usage. Elle est en effet, après quelques minutes de fonctionnement, 
suffisamment constante au cours du temps pour permettre les poses 
de plusieurs dizaines de secondes que nécessite la microscopie 
ionique à fort grossissement. | 

Signalons que les décharges disruptives entre les lentilles électro: 
statiques se produisent à une tension plus élevée lorsque l’électrode 
centrale est chargée positivement; alors que la tension imaxima 
compatible avec un bon fonctionnement est de 4o kV environ pour 


les électrons, il est possible de fonctionner avec les ions à plus dé 
50 kV. 3 


HI. — SOURCE D’'IONS 


Pour la microscopie ionique, le problème de la source d'ions pré: 
sentait des exigences tout à fait strictes d'intensité et de géométrie 
Alors que sur un fil de tungstène ou une cathode à oxydes la zont 
émissive est nettement délimitée en surface, les ions sont en généra 
extraits d’un plasma à trois dimensions. Il est par suite beaucouf 
plus difficile d’en obtenir un faisceau étroit d'ions. La répartition des 
vitesses initiales est en outre beaucoup plus grande avec ces ion! 
qu'avec les électrons thermoëélectriques et il se forme aussi, à côté di 
l'ion principal, des ions de natures différentes ainsi que des ion: 


moléculaires qui prendront sous l’effet du champ électrique accéléra 
teur des vitesses différentes. | 
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TRAVAUX ANTÉRIEURS 


L'idée d'utiliser des ions à la place des électrons dans un micro- 
“scope a été signalée en 1932 par Knoll et Ruska (23). Les essais 
d'utilisation des ions en microscopie par transmission sont jusqu'ici 
“très rares. En 1936, Koch et Walcher (22) obtinrent les premiers 
résultats qui ne furent guère encourageants : ils formaient l’image 
d’une grille avec un pouvoir séparateur de 1 mm. Le problème a été 
“repris en 1942 par Boersch (3) (5) avec des moyens bien supérieurs. 
Il disposait d'un appareil fonctionnant parfaitement bien avec les 
“électrons, lui donnant avec ceux-ci un pouvoir séparateur de 28 À. Il 
“inversa la polarité de la source de tension et utilisa une source de Lit 
«du type Kunsman. L’intensité de celle-ci était cependant trop faible 
“pour qu’il puisse obtenir une mage visible sur l'écran. Il était obligé 
d'effectuer un réglage préliminaire avec des électrons. Ses photogra- 
… phies étaient prises à un grandissement direct de 1 000-2 000, mais 
“avec des poses de 5-10 minutes il obtenait des clichés fortement sous- 
Wexposés. Les photographies d'oxyde de zinc présentées correspondent 
“; une résolution d'environ 500-800 À. Mais après quelques essais, 
» Boersch devant les difficultés expérimentales cessa toute recherche et 
> ;1 affirma en conclusion de ses travaux que l’avenir était non pas vers 
l'utilisation des ions, mais vers le perfectionnement du microscope 
électronique. 
_ Peu après, Magnanetses collaborateurs (26) (27) s’attaquèrent d’une 
- façon plus systématique à la question en montrant l'intérêt qu'il y 
avait à utiliser des protons et une haute tension de 300 000 volts. Ils ont 
/ conçu un microscope adapté à ce nouveau mode de fonctionnement, 
“mais dont la réalisation et le réglage ont été très délicats. Les résul- 
tats obtenus ne sont pas connus, mais récemment des photographies 
correspondant à un grandissement utile de 3 000 ont été publiées (8), 
la tension de fonctionnement étant de l’ordre de 50 KkV. 


4 


SOURCES D’IONS 
THERMIQUES 


… Pour effectuer les premiers essais d'utilisation des ions en micro- 
 scopie, il fallait disposer d’une source qui ne présente aucun des 
“inconvénients que l’on trouve dans les sources d’ions gazeuses géné- 
ralément utilisées et qui soit en outre suffisamment intense, d’un 
réglage facile et d’un fonctionnement régulier. Une source d ions par 
effet thermique semblait présenter toutes ces qualités, sauf peut-être 
une, les ions émis étaient alcalins et ces ions traversent encore plus 


difficilement la matière que les protons. 


Mais cet inconvénient est de 
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peu d'importance car on ne sait pas encore tailler d'objets assez 
minces pour être transparents aux protons : la microscopie ionique 
ne peut donc donner que des noirs et des blancs. : 

Richardson (30) avait découvert en 1916 que lorsqu'on chauffe des 
sels alcalins sur une spirale de tungstène, il y a émission d ions. Des 
études ultérieures permirent d'obtenir ainsi, en chauffant certains sels 
métalliques, des sources d’ions très intenses et ne dégageant prati- 
quement aucun gaz. On distingue actuellement deux sources de ce 
type, correspondant probablement à deux phénomènes d'émission 
différents. 


— Il y a, d’une part, les sources de Kunsman (24) perfectionnées par 
Koch (21) et Walcher (34). Elles se composent de poudre de tungstène 
aggloméré imprégné de chlorure alcalin ; par simple chauffage, après une 
période de « formation », on obtient une émission constante à la fois dans 
le temps et dans la nature de l'émission. Les courants obtenus peuvent 
atteindre 0,5 mA/cm?. Il semble que l'émission soit due à l'effet Langmuir- 
Kingdom : les atomes alcalins adsorbés dans le support de tungstène 
sont volatilisés à la température de fonctionnement et s'ionisent au 
contact des cristaux de tungstène. 

— L'autre type de sources solides à grande émissivité est fournie par 
divers verres et plus particulièrement les alumino-silicates alcalins. Men 
tionnées pour la première fois en 1927 par Huntley (19), elles ont été 
utilisées par Bainbridge (1) pour l'étude des isotopes du lithium, du 
sodium et du potassium. Cet auteur employait des corps naturels : spodu- 
mène Li:0, Al:03, 4Si02 pour le lithium, jadéite pour le sodium et leucite 
pour le potassium. Peu après Blewett et Jones (2) montrèrent à la suite 
d’une étude systématique portant sur sept compositions différentes du 
lithium que la forme Li:0, Al:0:, 2SiO: (B-eueryptite) était la plus favo- 
rable. Cette source fournit sans aucune activation une émission très pure 
pouvant dépasser 1 mA/cm?. Le phénomène de l'émission n’est pas connu 
mais il semble être plus proche de l'émission des électrons par les corps 
portés à haute température que de l’effet Langmuir-Kingdom. Récemment 
Couchet (10) continua l’étude de ces sources ; il mit au point une méthode 
de préparation synthétique à l’état de grande pureté chimique. 


Les premiers essais de microscopie ionique, ceux de Boersch (5) 
eurent lieu à l'aide d’une source de Kunsman-Koch. Mais cette source 
présentait le double inconvénient de nécessiter une activation préala- 
ble et de n'avoir qu’une durée de vie très courte, à peine suffisante 
pour deux ou trois photographies. L'intensité obtenue n’était pas non 
plus suffisante, ÿ 

Nous avons utilisé dans le travail présenté ici une source du 
deuxième type, réalisée à l’aide de produits préparés par G. Couchet: 
Cette source présente tous les avantages de celle employée par Boersch 
et allie une plus grande simplicité à une émissivité supérieure. | 

Remarquons que l’utilisation de ces sources solides, d’un type 
aussi bien que de l’autre, n’entraîne que des modifications très 
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Hyères dans le canon classique d’un microscope. Ce sont là des 
sources idéales pour dégrossir la solution des problèmes qui se posent 
quand on passe de l’utilisation des ions à celle des électrons. Ces 
sources émettent en effet à la fois des ions et des électrons ; il esttrès 
“facile par inversion et modification de certaines tensions de comparer 
deux images obtenues successivement avec les corpuscules des deux 
signes. Cette propriété avait déjà été utilisée lors de la première série 
.de recherches que nous avions faites en microscopie par émission à 
l'aide des alumino-silicates alcalins (11). 


“BOULE A L’EXTRÉMITÉ 
D'UN FILAMENT 


Après quelques essais infructueux sur un montage (petit fourneau) 
analogue à celui décrit par Boersch (5), nous avons utilisé un mon- 
tage plus simple : un filament ordinaire du microscope à l'extrémité 
“inférieure duquel nous formions une petite boule de verre émissif(13). 
mOn obtient ainsi une émission suffisante pour des intensités de chauf- 
fage analogues à celles utilisées lors du fonctionnement en électrons. 
… Cette source qui modifie au minimum les conditions géométriques à 


“l'intérieur du canon est de plus extrêmement facile à construire. 


Préparation. — Nous avons utilisé un filament de tungstène de 
“9/100 de millimètre. La longueur totale du fil est de 16 mm. Il est plié 
en épingle à cheveux. L’aluminosilicate obtenu sous forme de verre 
est utilisé réduit en poudre très fine (maille 250). Pour former la 
oule à l'extrémité du filament la technique utilisée consiste à humi- 
ifier légèrement la poudre et à former ensuite une petite boule de 
cette pâte à l'extrémité du fil. Le diamètre de cette boule est de 
2 mm. environ. Après avoir laissé sécher à l’air libre, un chauffage 
“graduel dans le vide du microscope pendant quelques secondes avant 
de brancher la tension permet au produit de se vitrifier. 

La durée de vie de ces filaments est assez irrégulière, dans les plus 
mauvaises conditions seulement quelques minutes, dans les meil-. 
…oures 3 à 4 heures, sans qu'il soit permis de trouver les raisons de 
“ces grandes différences. La rupture du filament a lieu par attaque du 
fil de tungstène dans la partie qui est en contact avec le verre porté à 
“haute température. Une durée de vie plus longue et plus régulière a 
Mbu être obtenue en platinant l'extrémité du fil de tunsgtène, ce qui 
“diminue l’action corrosive du verre. 2% 
» Le simple remplacement de l’ancien filament de tungstène utilisé 
lors du fonctionnement en électrons, par ce nouveau filament muni 
- d’une boule n'ayant donné, lors des premiers essais, qu'un faisceau 
“je faible intensité, une étude systématique des propriétés focalisa- 
“trices du canon était nécessaire. 


nt 
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Caractéristiques de l’émission. — Une recherche préliminaire 
consistait à suivre l'émission d’un de ces nouveaux filaments en fonc- 
tion de la durée de fonctionnement dans le but de trouver les condi- 
tions expérimentales fournissant une émission constante avec le 
temps. ! PT 

Bainbridge (1), Oliphant (28) avaient indiqué que par un chauffage 
préalable sous vide à une température supérieure à la température 
d'utilisation, on obtenait une activation pour laquelle l'intensité aug- 
mentait brusquement. Bainbridge indiquait même que sans ce 
traitement préalable il était difficile d'obtenir une émission constante 
et que le rendement de la source était alors mauvais. Aucune tempé- 
rature n’avait été indiquée dans ces divers travaux. 

Les essais que nous avons effectués n’ont pas confirmé ces résultats: 
Il semble qu'il n’y ait aucun phénomène d'activation, tout au plus 
un léger empoisonnement dans certains cas après une entrée d’air. 
Si au début, lorsqu'on augmente l'intensité de chauffage, on observe 
une apparition brusque de l'émission, faisant croire à une activation 
superficielle, ceci est uniquement dû à la grande masse calorifique de 
la perle de verre qui nécessite un certain temps pour se mettre en 
équilibre thermique avec le fil de tungstène porté à plus haute tem- 
pérature. 

Nous avons étudié l'évolution en fonction du temps de plusieurs 
sources de Li+, le verre émissif étant maintenu à une température 
de couleur constante. Les constatations les plus importantes que nous 
avons pu faire sont : ; 

1° On observe une diminution lente de l'émission au cours dû 
temps, surtout très marquée pendant les 30 premières minutes et 
aussi dans la période qui précède la rupture du filament. On a par 
contre généralement, dans la partie intermédiaire une émission qui 
diminue d'une façon régulière d'environ 10 o/o de sa valeur par 
heure de fonctionnement. 

2° Pour rester à une température constante de fonctionnement, 
comme la résistance du filament de tungstène augmente constamment 
(évaporation, dissolution dans le verre) il est nécessaire de diminuer 
régulièrement l'intensité de courant de chauffage. La variation très 
lente au début s'accélère dans le dernier tiers du fonctionnement 
probablement parce que, alors, la couche de platine ne protège plus 
le tungstène. 

3° Au début, on observe toujours une émission plus intense, envi- 
ron double de la valeur normale que l’on obtiendra par la suite. Des 
études parallèles au spectrographe de masse ont montré que cette 
augmentation de l'émission est la conséquence de l’évaporation en 
grande quantité d'ions sodium et potassium contenus comme im u- 


retés dans le verre et dont le travail d’ionisation est plus faible que 
celui du lithium. : ; 
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=” 4° Une entrée d'air n’affecte pratiquement pas la valeur de l’émis- 
ksion que l’on peut obtenir après avoir réalisé à nouveau le vide dans 
l'enceinte. S'il se produit parfois après une entrée d’air une diminu- 
tion de l'émission, cette dernière a toujours repris sa valeur primitive 
après quelques rainutes de fonctionnement. 

… 5° D'après les dimensions de la boule, on obtient une émissivité 
d'environ 0,2 mA/cm? à 1 0550. En fonctionnant à des températures 
“supérieures à celle de fusion on peut obtenir des émissivités bien 
plus considérables, s’élevant jusqu’à 2,5 mA/cm?; mais dans ces 
“conditions le filament de tungstène est rapidement détruit. 

… 6° Nous avons aussi effectué une étude rapide de l’émission en 
fonction de /a tension d'accélération et de la température. Nous 
avons trouvé que la relation empirique : 


| == KVE 


“représentait bien la loi de variation du courant en fonction de la ten- 
sion pour les régimes non limités par la charge d’espace. En fonction 
de la température, les mesures peuvent être représentées par une loi 
identique à celle de Richardson pour les électrons. Nous avons aussi 
montré par des variations rapides de la température que le méca- 
pince d'émission des ions semblait être déterminé par la vitesse de 
is des ions à l’intérieur du réseau cristallin et non par la 


valeur du potentiel d'extraction. 


z 


» PROPRIÉTÉS FOCALISATRICES 
+ DU CANON 


- Après inversion de la haute tension, le simple remplacement de 
l'ancien filament de tungstène utilisé en microscopie électronique, par 
le nouveau filament muni à son extrémité d’une boule, n’avait pas 
“permis d'obtenir un faisceau ionique intense. Pour certains réglages 
de la hauteur et du centrage du filament par rapport au wehnelt, on 
…n'obtenait aucun débit ionique. Pour d’autres, au contraire, 1l était 
- possible d'obtenir un débit très élevé, mais dont une grande partie 
‘était arrêtée par l’anode, ce qui fournissait une intensité spécifique 
très faible sur l’objet. Si l’on augmentait la polarisation du wehnelt 
- pour essayer d'obtenir un faisceau plus fin, celui-ci s’interrompait 
… brusquement. Li Ce COR 

…_ La première image ionique que nous avons pu obtenir a été prise 
“dans des conditions analogues à celles de Boersch, à un grandisse- 
ment direct de 4 000 avec une pose de 10 minutes. Le pouvoir sépara- 
“teur est voisin de 1 000 À. 

- Devant cette impossibilité d'utiliser le canon à électrons classique 
“ monté sur le microscope nous avons alors décidé d'entreprendre une 
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étude systématique de celui-ci pour déterminer l'influence des diffé- 
rents paramètres. | 

En microscopie ionique, comme en microscopie électronique, le 
réglage du canon doit satisfaire à plusieurs conditions délicates à 
réaliser et souvent contradictoires. On cherche à obtenir un spot fin, 
c'est-à-dire un faisceau de diamètre faible; mais la brillance de ce 
spot doit être suffisamment intense pour permettre des temps de pose 
courts. Il faut d'autre part que le réglage soit stable dans le temps 
car la moindre fluctuation du débit du canon a des répercussions sur 
la haute tension et par suite sur la netteté de l’image. L'expérience 
montre que les réglages les plus stables sont ceux pour lesquels le 
débit total est le plus faible. 


Montage électrique réalisé. — Le canon utilisé sur le microscope CSR 
iype M IV, est celui de Bricka et Bruck (6). 


Les mesures ont porté sur une certaine gamme de valeurs des para= 
mètres géométriques, sur les courants, l'ouverture angulaire du faisceau: 
Mais la multiplicité des paramètres nous a conduit à en fixer un certain 
nombre. Les mesures ont été effectuées en fonction de quatre paramètres 
principaux : 


— la hauteur du filament par rapport au wehnelt ; 

— la polarisation du wehnelt par rapport au filament ; 

— le diamètre du diaphragme du wehnelt ; 

— la distance anode-wehnelt. 

Ces mesures ont été réalisées dans le corps du microscope lui-même; 
après avoir enlevé les deux lentilles. Le 
montage représenté figure 3 comprend # 


DE — la tête T du microscope qui comporte 
toutes les parties du canon : source; 
wehnelt et anode accélératrice. Le filament 
est ajustable en hauteur pendant le fonc- 
tionnement, mais ce paramètre n’est pas 
mesurable. Il est aussi possible de le 
centrer par rapport au wehnelt en cours 
de fonctionnement. L'ensemble du canon 
est muni d’un dispositif qui permet, pen: 
dant le fonctionnement, de déplacer le 
spot dans deux directions perpendicu- 
laires et de l’incliner dans deux azimuts 
orthogonaux ; 

— un écran qui remplace l’objet, muni 

14 en son centre d’un diaphragme D qui ser 

à isoler une partie du faisceau de dimensions analogues à celle éclairant 

normalement l’objet ; 

— un cylindre de Karaday F permettant de mesurer l'intensité du fais: 
ceau ayant traversé le diaphragme D. | 


Fig. 3. 
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- — Il est possible d’escamoter en marche le cylindre de Faraday et de 
recevoir ainsi le faisceau sur un écran fluorescent ou une plaque photo- 
| graphique, 

— Le montage électrique comprend cinq microam pèremètres ou galva- 
nomètres qui permettent de mesurer les courants à sur l’anode, : dans le 
.cylindre de Faraday, à; sur l’écran D, :, sur le wehnelt, 7; débité par la 

haute tension. 

Toutes les mesures ont été réalisées avec une H. T. de 45 kV. Les pre- 
.miers essais (13) effectués avec une polarisation variable du wehnelt obtenue 
“par piles (o-1 000 V) ont conduit à un échec, le comportement du canon 
*étant dans ces conditions souvent inexplicable, C’est ainsi, en particulier, 
“qu'il est impossible d'obtenir le pinceau d’ions si l’on fait varier la pola- 
risation en augmentant la valeur de la tension à partir de zéro volt. On ne 
l'obtient qu’en faisant décroître très lentement la polarisation du wehnelt 
à partir de sa valeur maximum, le faisceau apparaissant alors brusque- 

ment pour une tension déterminée. Il est probable que la résistance interne 
mélevée des piles, alliée à la présence d’un grand nombre d'électrons dans 
Je canon ‘(attirés par le wehnelt) soit à l’origine de ces phénomènes 
» parasites. 
Par la suite nous avons utilisé une polarisation automatique obtenue 
par la chute de potentiel dans une résistance variable (50 plots de 2 Ma 
chacun) connectée en série avec la source de tension. Tous les résultats 
- présentés plus loin ont été obtenus avec cette polarisation automatique. 
ais il est difficile dans ce cas de connaître, même avec une faible préci- 
sion, la tension entre le filament et le wehnelt : on connaît la valeur 


Résultats. — IL est nécessaire tout d’abord d'indiquer que ces 
mesures sont relativement complexes, aussi bien à conduire qu’à 


ulté que l’on retrouve aussi lors de l’étude d’un canon à électrons, ce 
nouveau canon présente des particularités de fonctionnement propres 


ent les mesures, le courant mesuré étant plus intense que le faisceau 
‘ions incidents. D’autre part, l'émission de la source d'ions de Couchet 
n’est pas suffisamment constante au cours du temps pour que | on puisse 
“prétendre à des mesures précises. Ce n’est qu’à la suite de plusieurs séries 


Il faut aussi remarquer, lors de l’interprétation, que deux filaments en 
a pparence identiques, portés à des températures semblables peuvent avoir 
nne émission différant du simple au double. Nous sommes loin de la 
onstance du filament de tungstène. 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Novembre-Décembre 1954). 47 
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Une autre difficulté provient de ce que notre source émet des particules 
de polarités opposées. Le silicate émet des ions et des électrons. De plus le 
fil de tungstène qui sert à chauffer le globule de verre est porté à une 
température suffisante (de l’ordre de 1 400 à 1 7000 C) pour avoir une 
émission électronique non négligeable. On voit ainsi la complexité de 
fonctionnement de ce canon où sont présents : des ions repoussés par le 
wehnelt et attirés par l’anode et des électrons qui au contraire sont attirés 
par le wehnelt. Les réglages ne sont obtenus que pour un équilibre entre 
deux modes de fonctionnement, canon à ions ou diode à électrons. Dans 
certaines conditions, principalement avec une polarisation par piles, cet 
équilibre est instable, le fonctionnement ayant lieu alternativement avec 
des particules négatives ou positives, la fréquence étant comprise entre 
une et plusieurs dizaines de secondes. 

La figure 4 montre l'influence du diamètre du diaphragme du wehnel 
sur le courant éclairant l’objet (courant #2). Il s’agit de la valeur corres- 

pondant à l’optimum, pour les meilleurs 
I(HA/cm?) réglages de la hauteur du filament, du cen- 

trage de celui-ci, de la résistance de polari- 
sation. La courbe présente un maximum pour 
un diamètre compris entre 2,5 et 3 mm. 


100 


On comprend pourquoi le wehnelt utilisé 
avec les électrons, ayant un trou de 4,2 mm: 
de diamètre, n'a pas fourni des résultats 

à satisfaisants. Par la suite nous avons utilisé 
du Wehnelt indifféremment les wehnelts de 2,5 ou 3 mm: 
2 3 4 Mn dediamètre. Pour ceux-ci la densité de courant 
maximum sur l’objet était légèrement infé- 
rieure à 100 mA/cm?. Il est intéressant de 
comparer ce résultat où l’on a 100 uA/cm? 
dans les meilleures conditions (30 wA généralement) pour une émission 
totale de 8 A, à ceux obtenus par Bricka et Bruck qui, avec 4o uA d’élec- 
trons, ont une densité supérieure à 2.10* #A/em?. Nous voyons que les 
résultats présentés ici pour les ions sont inférieurs à ceux obtenus. par 
ces auteurs dans un rapport de 1 à 100. 

Nous avons étudié l’influence de la résistance de polarisation sur le 
courant éclairant l’objet pour les différents diamètres de wehnelts, la 
hauteur du filament étant chaque fois réglée de façon optimum. La 
figure 5 montre une série typique ainsi obtenue. £ 

Pour les petites valeurs de la résistance de polarisation l'intensité est 
faible, d'autant plus faible que le diamètre du wehnelt est plus petit. Le 
faisceau est alors constitué d’un cône creux très largement ouvert, au 
centre duquel se trouve un pinceau plus fin. C’est ce dernier seul qui 
éclaire l’objet. Lorsqu'on augmente la résistance R, le cône creux diminut 
d'ouverture et à partir d’une certaine valeur une partie des rayons le 
constituant commence à tomber sur l’objet : le courant utile commence à 
croître. Si l’on continue à augmenter R, ce courant augmente ainsi jus: 
qu’à un maximum, très marqué pour les faibles diamètres du wehnelt 
très aplati au contraire pour les diamètres élevés. | 


Ar 
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… Ea augmentant encore la résistance de polarisation on arrive alors au 
_cut-off pour lequel l’émission cesse, de moins en moins brusquement au 
fur et à mesure que le diamètre augmente. 

Le débit total du canon (courant de fuite déduit) est aussi une qualité 
“intéressante à connaître car l'expérience montre qu'il a une grande 


débit du canon en fonction de la résistance de polarisation pour quatre 
“hauteurs différentes du filament par rapport au wehnelt. On voit que pour 
es filaments pénétrant suffisamment dans le wehnelt, et donnant alors 
es courants utiles intenses, le débit de la haute tension augmente brus- 
uement pour une valeur critique de la résistance et dépasse une intensité 
de 100 uA. Pour les valeurs plus élevées de la résistance, où l’on n’a plus 
aucun courant sur l’objet (cut-off) on continue cependaut à avoir un débit 
trés élevé de la haute tension. Ce comportement du canon est difficile à 
"expliquer. S’agit-il d’une émission secondaire intense ou d’un fonctionne- 
- ment en diode électronique entre le filament et le wehnelt positif? Gette 
“étude rapide ne nous a pas permis d’en décider. Il est évident que nous 


dans un canon à électrons, pour lequel le débit de la haute tension cesse 
“en même temps que le courant sur l’objet. « 

— De plus, lors du passage au cut-off, l'augmentation du débit du canon 
“est souvent extrêmement rapide, l'aiguille du microampèremètre 5 (voir 
g. 3) butant brusquement à l'extrémité du cadran. A cette augmentation 
brusque d’un des courants ne correspond aucune discontinuité dans les 
courants mesurés par les autres appareils. 

" De toute façon, ce qui est intéressant au point de vue expérimental, 
c'est que l’on puisse obtenir un faisceau stable d'intensité suffisante. Avec 
n wehnelt de diamètre convenable, le réglage à effectuer consiste à 
* trouver la hauteur et le centrage du filament par rapport au wehnelt pour 
lesquels on a le débit maximum sur l’objet sans avoir un débit trop élevé 
le la haute tension. On obtient ainsi dans les meilleures conditions un 


n'avons pas ici un phénomène de cut-off analogue à celui qui se produit 
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réglage analogue à celui de la figure 7 où sont superposées les variatines 
du débit de la haute tension et de la densité du courant utile sur l'objet 
en fonction de la résistance de polarisation. Dans le cas considéré l’inten- 
sité maximum sur l’objet correspond à un débit de 30 mA pour la haute 
tension. ; 

L'ouverture du faisceau est voisine de 2.10%, soit environ le doi de 
celle trouvée pour les électrons (6). Pour les fortes intensités l’ouverture 
du faisceau semble être plus élevée; mais ne peut être mesurée avec préclr 
sion, l’ombre sur l’écran n'ayant pas de limites nettes. Le: 

En dernier lieu nous avons effectué quelques essais pour étudier 


® l'influence de la distance wehnelt-anode sur le débit du canon. Ces expé- 


Fig. 7. Fig. 8. 


riences sont difficiles à conduire et à interpréter car nous ne mesurons 
pas la polarisation du wehnelt par rapport au filament, mais la résistance 
de polarisation. Il semble toutefois apparaître qu’il y ait une distance opti- 
mum de l’ordre de ro mm. avec le wehnelt de diamètre 3,5 mm. | 
La figure 8 indique les dimensions géométriques qui ont fourni les 
meilleurs résultats et avec lesquelles la plupart des résultats présentés ici 
ont été obtenus. A noter que le filament ne pénètre pas à l’intérieur du 
wehnelt comme il le fait lors du fonctionnement avec les électrons. 


IV. — ÉCRANS, PLAQUES PHOTOGRAPHIQUES ET VIDE - 


s 


LES ÉCRANS 


L'écran fluorescent utilisé habituellement, constitué par une pelli 
cule de sulfure de zinc et de liant {acétate de cellulose) collée sur unt 
plaque d'aluminium, s’est montré inutilisable avec les ions : délica 
à préparer, il est rapidement détruit par les ions. La concentration et 
liant est critique : trop riche en produit fluorescent la pellicule es 
isolante et se détruit au moindre contact ; pas assez riches, les grain 
de produit fluorescent sont noyés à l’intérieur de la masse et, à caus 
de leur faible pouvoir de pénétration, les ions sont arrêtés par le lian 
et n'arrivent pas en contact avec le produit fluorescent. Le rendemen 
lumineux est alors très faible. 
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À la suite de nombreux essais deux méthodes de préparation sans 
liant ont été utilisées qui donnent des écrans où l’on profite au maxi- 
mum de la luminosité que peut donner le produit fluorescent ; elles 
permettent en outre d'obtenir des surfaces fluorescentes peu 
Lrugueuses, qualité très importante lors de l’observation de l’écran 
avec un petit microscope auxiliaire. 
La première méthode utilise le procédé de sédimentation. On pré- 
“pare une suspension du produit fluorescent dans l'alcool et on laisse 
ensuite dans une coupelle déposer les granules sur la plaque-support 
d'aluminium jusqu’à l'épaisseur convenable. On vide délicatement la 
coupelle et on laisse évaporer l'excès d'alcool. On a ainsi une couche 
« fluorescente très fine mais peu résistante aux chocs et aux contacts. 
. On obtient une couche plus résistante en recouvrant la plaque 
d'aluminium d’une fine couche d’un liant (solution diluée d'acide 
“orthophosphorique dans l’acétone, huile moléculaire sans tension de 
“vapeur, acétate de cellulose dans l’acétone). On fait ensuite tomber à 
“travers un tamis fin la poudre fluorescente sur cette couche lorsqu'elle 
est presque entièrement sèche. Avec une certaine habitude le support 
fixe une quantité convenable de poudre et l’excès est alors enlevé. On 
“applique ensuite énergiquement à la surface de la couche fluorescente 
une plaque de verre soigneusement nettoyée, ce qui donne une couche 
parfaitement lisse superficiellement et exempte de granulation. 
» Le phénomène de charge de l'écran qui était très gênant avec le 
microscope ionique à émission n'est jamais apparu en transmission 
aux forts grandissements, les courants utilisés alors étant très faibles 
“(environ 10-12? ampères par cm?). | 
Les ions de 50 kV détruisant rapidement les produits fluorescents, 
la durée de vie de ces écrans était réduite. La luminosité, même pour 
“une couche nouvellement préparée est voisine du seuil de sensibilité 
“de l'œil, ce qui nécessite avant toute observation une accommodation 
d'une dizaine de minutes. Dans le but de faciliter l’observation 
- visuelle ces écrans étaient généralement remplacés après environ 
» quatre heures de fonctionnement. 
É Aucune bibliographie n’existant sur les produits fluorescents aux 
“ions, un certain nombre d’essais ont été effectués avec des produits 
- divers, tenant compte des trois facteurs importants : luminosité, 
résistance au bombardement et finesse de grain. Au total 4o produits 
-ont été étudiés : 
… __ sulfures de zinc préparés par Prolabo-Gignoux-CSF-Mas- 
-siot, RCA ; 
 __ tungstates et silicates de zinc de cuivre, préparés par CSF- 
-SAFPE ; 
 — salicylate et corps dérivés ; 
» — borates préparés à l'ENS ; à 
- __ colorants organiques : rhodamine, éosine, uranine ; 
— produits fluorescents préparés par Francolor et Kuhlman. 
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Le meilleur produit trouvé jusqu'ici est le sulfure jaune télévision 
de Gignoux. La willemite CSF est particulièrement résistante aux 
ions, mais sa fluorescence verte rend difficile la mise au point de 
l’image. | 


PLAQUES PHOTOGRAPHIQUES 


En optique ionique le choix des plaques photographiques est, de la 
même façon que pour l’optique électronique, déterminé par deux facs 
teurs : leur sensibilité et leur résolution. L'emploi des émulsions ordi- 
naires s’était révélé éëmpossible dans le cas de la microscopie par émis 
sion (11), les charges reçues n’arrivant pas à s’écouler et formant des 
cheminements. En microscopie ionique par transmission leur utilisa: 
tion s’est aussi révélée impossible, non pour des raisons de conduc- 
tivité superficielle, mais pour des raisons de sensibilité ; toutes ces 
émulsions sont beaucoup trop riches en gélatine. 

Diverses émulsions possédant une grande concentration superfi= 
cielle en grains sensibles ont été utilisées. 


Schumanisation des plaques photographiques (12). — Cette techni- 
que consiste à enlever la gélatine à des plaques ordinaires à grain 
fin par action d’une solution diluée d’acide sulfurique. Nous avons 
utilisé des plaques au lactate Guilleminot. Cette préparation est très 
délicate, l’'émulsion se détachant facilement au lavage ; la couche 
sensible est très fragile et souvent peu homogène. La finesse de grain 
est irrégulière; par contre la sensibilité paraît très élevée. Nous 
n'avons préparé ces émulsions qu’en de très rares occasions, les pro= 
priétés des émulsions industrielles analogues étant bien plus régu: 
lières. Des études ultérieures systématiques seraient nécessaires 
notamment pour déterminer les meilleures conditions de préparations 
il est inutile d'enlever entièrement la gélatine, seule importe une 
concentration superficielle élevée en grains de bromure. « 

? 

Plaques Q. — Ce sont des émulsions préparées par Ilford pour la 
spectrographie de masse. Elles existent en trois types dont les dimen: 
sions des grains et le contraste varient proportionnellement à la sen: 
sibilité, les plaques Q 1 étant lentes et les plaques Q 3 rapides. 

Ces plaques ne sont pas particulièrement bien adaptées à la micro- 
scopie ionique. Les plaques Q 1 n’ayant pas une rapidité suffisante 
manquent aussi de contraste. Les plaques Q 3 par contre beaucoup 
plus sensibles et contrastées ont une grosseur de grain qui rend tou 
grandissement photographique ultérieur impossible. Les plaques Q 2 
ont des propriétés intermédiaires ; ce sont elles qui généralement ont 
été utilisées. Toutes ces plaques sont aussi extrêmement fragiles, elles 


{ 


MICROSCOPIE CORPUSCULAIRE À L'AIDE D'IONS LITHIUM 703 


se raient facilement dans la caméra et tout contact manuel ou méca- 
nique les endommage irrémédiablement, aussi bien avant qu'après 
l'impression. 


Plaques B 10. — C'est une émulsion utilisée en spectrographie U.-V., 
analogue aux plaques Schuman. Malgré leur moins grande senstbi- 
lité, elles sont bien mieux adaptées à la microscopie ionique que les 
… plaques Q. Elles ne sont pas fragiles, ont un contraste élevé et ont 

surtout un grain très fin (110 traits par millimètre, soit sensiblement 
“celui du pathélith, émulsion utilisée avec les électrons) qui permet 
= facilement des agrandissements optiques de 10. 
… C’est avec cette émulsion que les meilleures photographies ont été 
obtenues. L'expérience a montré qu'il valait mieux opérer à un gran- 
: dissement d'environ 6 000-8-000 avec des plaques B 10, le temps de 
e pose étant alors de 30 secondes environ, plutôt qu'un grandissement 
“maximum de 12500 qui nécessite une pose de 2 minutes pour ces 
“plaques, ou de 30 secondes pour les plaques Q 3. 


Emulsions nucléaires. — Quelques essais très encourageants ont été 
effectués à la fin de ce travail avec quatre émulsions différentes de ce 
type. N'ayant pas été préparées spécialement pour cet usage elles 
“étaient trop épaisses et se craquelaient dans le vide, mais leur finesse 
_ de grain était élevée et leur rapidité supérieure à celle des plaques B 10. 
Une étude systématique permettrait sûrement de préparer ainsi une 
É: émulsion de caractéristiques élevées. 

“ Signalons, avant de terminer, que des essais de sensibilisation des 
 émulsions n’ont donné aucun résultat. Le salicylate de soude, qui 
avait donné de bons résultats avec les plaques B 10 en microscopie 
- par émission, s’est révélé inutilisable en transmission, les plaques 
-enduites étant moins sensibles. 


En conclusion nous insisterons sur le rôle important joué par les 
émulsions photographiques en ce qui concerne les résultats obtenus 
et ceux que l’on peut escompter dans l’avenir. Des études systémati- 
» ques dans le domaine inexploré de leur sensibilité seraient néces- 
- saires. Tous les espoirs sont permis, cette sensibilité étant pour les 


- plaques à grain fin inférieure à celle des électrons dans un rapport de 10. 
» Les temps de pose sont de l’ordre de 10 secondes à 2 minutes environ 
» lorsque le grandissement varie de 3 000 à 12 5oo. Il y aurait intérêt, 
“avec le même courant ionique, à pouvoir diminuer ce temps de pose : 
» il faut beaucoup de chance lors d'une pose de 1 minute pour qu'il ne 
- se produise pas de claquage ou seulement de légères fluctuations du 
débit du canon, ou une migration de l'image (charge parasite, dépla- 
 cement de l’objet). Toute augmentalion de la sensibilité se traduira 
| par une amélioration consécutive de la qualité des images obtenues. 


alt © 


704 MAURICE GAUZIT 


LE VIDE 


D'une façon analogue à ce que nous avions déjà observé en micro= 
scopie par émission, la réalisation d’un vide ausst poussé que possible 
à l'intérieur de l’enceinte du microscope s’est avérée très importante: 
Pour un vide inférieur à 5.10 mm. Hg il est impossible d'obtenir 
une image présentant une bonne définition. Les chocs des ions sur 
les molécules de gaz résiduel sont trop nombreux; l’image dans ces 
conditions manque de contraste et devient même pour un vide de 
10-* mm. absolument grise. D'autre part les bords des cristaux 
deviennent flous et diffus. 

Les meilleures images que nous avons pu obtenir l’ont été pour des 
vides, mesurés à l’aide d’une jauge à ionisation placée sur le corps 
même de l'appareil, compris entre 0,5 et 1.10—° mm. de mercure: 
Ceci nécessitait une propreté très grande de l’appareil, l’utilisation 
réduite au maximum des huiles et graisses à vide et un pompage de 
1 heure minimum après chaque entrée d’air. 


V. — LA TACHE CENTRALE 


Dans son étude Boersch (5) avait observé au centre de ses photo= 
graphies une {ache lumineuse, caractéristique de toute image ionique: 
En agrandissant photographiquement cette tache centrale il y avait 
trouvé une structure dont les contours, relativement flous, étaient 
néanmoins analogues à ceux de l’image totale, mais avaient subi une 
rotation de 180°. La tache centrale semblait donc formée de particules 
neutres, produites par neutralisation des ions entre l’objectif et le 
projecteur et qui contrairement aux ions étaient passées à travers lé 
champ électrostatique du projecteur sans être déviées. Les particules 
formant la tache centrale avaient été focalisées uniquement par 
l'objectif, ce qui explique la rotation de 180°. Ÿ 

Dès la première image nous avons observé cette tache centrale: 
Mais alors que Boersch, avec des intensités ioniques faibles, n’avait 
étudié cette tache que d’après des photographies, il était possible 
dans notre cas de l’observer directement sur l'écran fluorescent: 
Pour les courants ioniques que nous utilisions habituellement, son 
intensité était très forte : l'écran était rapidement brûlé à l'endroit où 
elle se formait. L'avantage d'observer directement l'aspect de l’image 
pour les divers réglages du microscope, nous a permis de préciser la 
nature de cette tache centrale et de montrer que les phénomènes son 
en réalité plus compliqués que ceux observés par Boersch. 
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» ORIGINE DE LA 


TACHE CENTRALE 


Tout d’abord dans le cas d’un microscope parfaitement réglé il 
nous a été impossible d’observer le phénomène décrit par Boersch ; 
nous n'avons jamais pu observer dans la tache centrale la moindre 
structure analogue à l’image totale. La tache est ronde, uniformé- 


- ment lumineuse. Dans certains cas cependant, assez rares mais diffi- 


ciles à expliquer, tantôt une ligne sombre la partage en deux, tantôt 
ses bords ne sont pas absolument circulaires mais possèdent une 
symétrie octogonale (fig. 9); parfois encore la tache est circulaire, 
mais lorsque le vide est mauvais on peut apercevoir, centré sur 


celle-ci, un halo circulaire plus grand, peu lumineux mais très net 


(fig. ro). 

Une étude plus poussée nous a cependant montré que dans certaines 
conditions il est possible d'observer la structure décrite par Boersch. 
Dans le cas du canon parfaitement centré, cette structure existe, mais 
elle n’est pas observable, étant cachée par une autre tache centrale 
d’origine différente dont l'intensité presque uniforme est beaucoup 


… plus grande. Boersch a pu observer les phénomènes dont nous venons 
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de parler, uniquement parce que son canon n’était pas centré. Il avait 
effectué un premier réglage avec des électrons et, après avoir remplacé 
le filament de tungstène par sa source d'ions, avait pris des photogra- 
phies sans avoir rien pu observer sur l’écran. Dans notre cas, l’obser- 
vation visuelle permettait par contre très facilement en cours de 


- fonctionnement, de vérifier le centrage du faisceau ionique, par une 
… simple variation de la tension de mise au point. 


Lorsqu'on excentre intentionnellement le canon par rapport à 


… l’objet et la première lentille, pour certains réglages du canon, on 
peut obtenir sur la même photographie deux taches centrales sépa- 


rées, indiquant deux modes différents de formation de particules 
non déviées. Dans le cas de la figure 11 les deux taches ont sensible- 


. ment la même intensité. En déplaçant un peu plus le faisceau, on 


arrive à obtenir une séparation plus grande des deux taches, la tache 
de droite qui était la plus intense primitivement, finissant par dispa- 
raître complètement. On peut donc avoir à volonté une tache ou 


- l’autre. 


Dans la tache centrale ainsi dédoublée, on peut distinguer deux 
structures différentes, ce qui nous a permis de préciser l’origine et 
le mode de formation de ces particules non focalisées par les 
lentilles. ' 

.a) Une partie de la tache centrale est celle déjà observée par 


_ Boersch. Elle reproduit à une échelle plus petite l’image totale, 
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Fig. 9. 


Tache centrale à symétrie octogonale. 
Image fortement agrandie optiquement. 


Fig. 10. 


La tache centrale est entourée d’une zone 
lumineuse sensiblement concentrique. Il 
semble que ce halo soit créé par les ions 
diffractés entre l’objectif et le projecteur 
par les molécules du gaz résiduel. L'angle 
observé est voisin de 10? ayant été agrandi 
5o fois par le projecteur. Ce serait la pre“ 
mière expérience de diffraction d’ions par 
un gaz. 


FASNET, 


Tache centrale dédoublée 
pour un faisceau incliné. 


(fig. 12). On n’en voit ici que la partie non interceptée par le 
diaphragme de l'écran intermédiaire placé juste au-dessus du pro- 
jecteur. 

Son grandissement est d'environ 130, grandissement de l'objectif 
sur l'écran final. Remarquons que l’image obtenue dans la tache 
centrale est toujours floue, sa netteté n'étant pas comparable à celle: 


de l'image analogue, réalisée avec des ions et obtenue lorsqu'on met 


le projecteur à la masse, l'objectif fonctionnant seul. La raison en est 
facile à comprendre : cette structure de la tache centrale est obtenue 
à l’aide d’ions qui ont été neutralisés et par suite légèrement déviés! 


: lors du choc. Un mauvais vide a pour effet d'augmenter sensiblement 


l'intensité de la tache, mais accroît aussi considérablement le nombre 
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des ions diffusés suivant un angle élevé, ce qui rend rapidement la 
Structure floue, et même difficile à distinguer. La figure 13 montre 
une image ionique obtenue uniquement avec l’objectif, le projecteur 
étant à la masse. La figure 14 est un agrandissement de la tache 


Fig. 12. 


Image d’un cristal fournie 
par les deux lentilles à 
un faible grandisse- 
ment. On distingue la 
tache centrale qui re- 
produit la structure du 
cristal. 


Fig. 13. Fig. 14. 


centrale correspondante. Sa netteté décroît rapidement si on laisse 
remonter légèrement la pression dans l'appareil. A 

b) L’autre partie de la tache centrale a une origine différente. On 
peut en effet y distinguer les mailles d’une grille (fig. 15) ; cette grille 
ne peut être qu’une image ou une ombre de la grille du porte-objet. 
Le grandissement de cette image est d'environ 6. Le diamètre de la 
tache centrale étant à peine légèrement supérieur au pas de l'image 
de la grille ainsi obtenue, pour rendre ce phénomène plus visible 
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nous avons enlevé le diaphragme de l'écran intermédiaire qui limite 
le champ. Le grand nombre de mailles de la grille que l’on voit ainsi 
(fig. 16) montre qu’il s’agit bien d'une image par ombre du porte- 
objet. | | 

L'objectif et le projecteur n’ont aucun rôle dans la formation de 


. cette image : le grandissement de 6 subsiste, que ces deux lentilles 


soient polarisées ou mises à la terre. L'origine de cette image est à 


Fig. 15. Fig. 16. 


rechercher sous le canon. Dans cette région où le faisceau ionique est 

très intense, il se produit une neutralisation d’un très grand nombre 

d'ions. La lumière produite par ce phénomène est facilement obser- 

vable à l’intérieur du microscope à travers une petite fenêtre. Les 

ions et les atomes vont tous converger au cross-over du canon et c’est” 
celui-ci qui joue le rôle de source ponctuelle. L'image observée est 
une ombre de la grille formée à partir de cette source par des parti- 

cules neutres. En agissant sur la polarisation du wehnelt, on déplace 

ce cross-over verticalement et l’on modifie aussi sa finesse, ce qui a 

pour effet de faire varier légèrement à la fois la netteté de l’image et. 
son grandissement. 


ACTION D'UN CHAMP MAGNÉTIQUE 


Lorsqu'on fait agir un champ magnétique au-dessous du projecteur 
(il n’y a aucune action au-dessus, à cause des blindages magnétiques) 
on observe un déplacement général de l’image ionique. Mais il se: 
produit un phénomène curieux : la tache centrale se dédouble (fig. 17). 
Une partie neutre n’est pas déviée (à gauche sur la photographie) 
alors que la tache voisine indique que la tache centrale contient aussi 
des particules chargées positivement. 


. tache centrale, il est par contre 


12" 
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La tache centrale ayant deux origines différentes, il est intéressant 
de comparer l’action du champ magnétique sur l'une et l’autre de ses 
composantes. 

Lorsqu'on fait agir le champ magnétique sur la partie observée par 
Boersch, il n’esi pas possible d'observer de particule déviée, sortant 
de la « tache neutre » lorsque 
le vide est de 105 mm. Hg, 
mais dès que celui-ci est de 
l'ordre de 10-* mm. Hg, une 
partie importante de la tache 
est déviée avec l’image ionique 
générale. 

Un mauvais vide semble 
donc favoriser la formation 
de particules chargées et 
déviées par un champ magné- 
tique. 

Dans l’autre partie de la 


Fig. 17. 


toujours possible, même pour 

les meilleurs vides, d'observer une partie déviée. Ceci peut s’expliquer 
par le vide moins bon qui règne dans la tête du microscope, région 
où se forme le faisceau produisant cette partie de la tache. 

Quelle est l’origine de ces ions positifs ainsi détectés au-dessous du 
projecteur ? 

Puisqu'’ils n’ont pas été focalisés par le projecteur, ces ions semble- 
raient être formés entre cette lentille et l'écran final. Les atomes du 
faisceau neutre constituant la tache centrale s’ionisent dans cet inter- 
valle, soit par chocs électroniques, soit par absorption d'un rayonne- 
ment. Mais dans ce cas, l’ionisation de ces atomes se produirait 
uniformément dans tout l'espace qui sépare le projecteur de l’écran. 
L'action du champ magnétique ayant lieu juste au-dessous du pro- 
jecteur, on devrait avoir dans ces conditions une image dédoublée 
de configuration tout à fait différente. Au lieu des deux taches 
intenses, bien délimitées et séparées, reliées entre elles par une bande 
peu lumineuse (fig. 18a) on devrait avoir une tache neutre intense et 
une zone correspondant aux particules chargées dont l'intensité irait 
en décroissant, les ions les plus déviés correspondant à ceux, peu 
nombreux, qui se sont formés dès la sortie du projecteur (fig. 18b). 

Le faisceau constituant la tache neutre contient donc, dès la sortie 
du projecteur, un grand nombre de particules chargées. Quelques- 
unes sont ensuite formées entre le projecteur et l'écran intermédiaire 
(ou au contraire ont été neutralisées dans cette région); ce sont elles 
qui forment la région peu lumineuse entre les deux taches dans la 


figure 18a et la figure 17. . 
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Comment expliquer la présence, à la sortie du champ électrique du 
projecteur de particules positives mais non déviées par ce champ ? 
Il semble n’y avoir que deux possibilités : 

10 On peut tout d’abord supposer qu'il y a 

HT. ionisation d’une partie des atomes neutres: 
S constituant le PAS de la tache centrale. 
Dans ce cas, l’aspect observé oblige à affirmer 
que la plus grande partie des ions formés 
doit l'être juste à la sortie du projecteur. 
Cette action localisée semble peu probable; 


= surtout si l’on tient compte que le phénomène 
observé ne change pas si l’on met le projecteur 
à la masse. L 
20 L'autre explication consiste à voir là un. 
hénomène d'engagement, c’est-à-dire l’en- 
ue OS gag 


trainement d’ions par un faisceau d’atomes, 
les ions perdant leur individualité. Ils ne” 
seraient pas extraits du faisceau atomique, 
donc pas focalisés, mais le champ magnétique arriverait à les en: 
séparer. Le vide aurait une influence sur ce phénomène. | 


Fig. 18a et b. 


ENGAGEMENT D’ATOMES 
FAISCEAU DE PARTICULES" 


Il n'existe à notre connaissance qu'un seul travail sur le phénomène: 
de l'engagement et dans des conditions expérimentales assez diffé- 
rentes de celles réalisées ici. C’est le travail publié en 1931 par Hen- 
riot, Goche et Dony-Henault (18). Ces expériences étant très peu 
connues, nous allons tout d’abord indiquer en quoi consiste le. 
phénomène. 

Lorsque deux faisceaux corpusculaires A et B de natures différentes, 
constitués soit d’électrons, soit d'ions ou d’atomes neutres, se croisent. 
dans le vide, il se produit, dans certaines conditions, un entraînement 
partiel de l’un des faisceaux B par l’autre A. Si l’on fait agir sur le 
faisceau À un champ électrique ou magnétique, on obtient une 
déviation correspondant aux valeurs de sa vitesse et de son e/m. Mais: 
le faisceau entraîné B, de e/m différent, subit les mêmes déviations 
que le faisceau A. Une fois « engagées » les particules B perdent 
leur individualité et restent solidaires du faisceau A qu’elles accom= 
pagnent dans ses déviations par les champs électriques ou magnéti- 
ques faibles. Par contre si ces champs sont intenses, on arrive à 
« dégager » l’un de l’autre les deux faisceaux qui deviennent alors 


indépendants, chacun subissant la déviation correspondant à sa 
vitesse et son e/m. 
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F à 


Il est possible d'envisager que dans le microscope nous sommes 

aussi en présence d’un phénomène d'engagement. Mais ici la nature 
des corpuscules a changé : au lieu de l'engagement d'atomes neutres 
dans un faisceau cathodique observé par Henriot, nous avons un 
engagement d'ions dans un faisceau d'atomes. Nous ne discuterons 

pas. ici ce phénomène, qui est déjà très confus dans le cas des rayons 
- cathodiques. 
_ Les effets du phénomène sont cependant analogues. Nous avons ici 
(fig. 19) un faisceau mixte d’ions positifs et d’atomes neutres animés 
+ de vitesses voisines. Lorsqu'il tombe 
sur le projecteur, le faisceau ionique 
est focalisé (pour former l'image) 
: alors que le faisceau d’atomes neutres 
. (et les ions qui y seraient engagés) 
est insensible au champ électrique 
- de cette lentille. Il forme la tache 
centrale. 
… Lorsqu'on fait agir le champ 
» magnétique au-dessous du projecteur 


on arrive à dégager les ions des arte 


Atomes Atomes 
neutres one neutres 


lons 


YAtomes 


” atomes neutres. Ces derniers forment pions 
[l 


À alors la partie non déviée de la tache 
- centrale (tache neutre) alors que les 
È premiers sont déviés exactement &e 


la même distance que les: ions e 0 
- engagés. : 

2 Il y aurait d’intéressantes recher- Fig Ho: 

‘a 


* ches à effectuer dans ce nouveau 
domaine, de même qu'il en reste énormément dans le domaine plus 
>simple au point de vue expérimental de l’engagement des atomes 


* dans les faisceaux d'électrons. ' 


=] s 
IMAGES PARASITES 

2 Lors de certains réglages du microscope (faisceau issu du canon 
* légèrement incliné par rapport à l’axe optique des lentilles, potentiels 
- particuliers sur les lentilles) nous avons pu obtenir certains phéno- 
) mènes parasites en contradiction avec les principes généraux de la 
+ formation des images dans un microscope électronique classique. Une 


trer que le faisceau ionique est le siège d’une suite ininterrompue de 
- neutralisations et d’ionisations successives, certaines particules étant, 
comme nous venons de le voir, insensibles au champ électrique des 
- lentilles. é 


interprétation de la formation de ces images nous à permis de mon-. 
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- Examinons la marche des rayons corpusculaires dans le microscope: 
Pour expliquer l'existence des diverses images parasites observées, nous 
verrons qu'il faut supposer que tout faisceau d’ions est toujours partielle- 
ment neutralisé par le gaz résiduel et que les atomes neutres ainsi formés 
sont capables de reprendre une charge positive à leur tour. Seuls les fais= 
ceaux intenses ainsi produits donnent des phénomènes observables. 

Le filament incandescent F émet des ions qui sont focalisés par le 
wehnelt et l’anode au cross-over 1 du canon (voir le schéma figure 20).On 


Source d'ions 


© 


Cros-Over 


I 
Cros Dver2 N 
NN 
B ANX 
NN 
F2 8 INN 
5 EN 
SUEN 
Ecran TI 
intermed a 


? 
peut supposer que dans cette région il ne se produit aucun phénomène 
parasite, les distances mises ici en jeu étant très faibles (environ 20 mm.) 
De toute façon le diaphragme de l’anode arrête tout faisceau non focalisé 
correctement. ; 

Le cross-over 1 joue donc le rôle de source ponctuelle d'ions. 
Considérons tout d'abord la marche du faisceau ionique ordinaire. Le 
À res A issu du cross-over 1, après avoir traversé la grille de l’objet est 
ocalisé par l'objectif et va converger au cross-over 2, De ce point part le 


à 


le faisceau B qui forme sur l’écran l’image intermédiaire. Une partie B; de. 


ce faisceau traverse le diaphragme de cet écran et est ensuite focalisée par 


* & 


d, 


2 
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le projecteur. Elle converge au cross-over 3 et forme ensuite l’image clas- 
sique à fort grandissement (image 0). 
Considérons maintenant les faisceaux parasites qui se forment dans les 


divers étages du microscope et interviennent pour certains réglages dans 
a formation d'images. 


Une partie du faisceau A d’ions issus du cross-over 1 est neutralisée. 
Ce faisceau (a) d’atomes neutres traverse l’objet et l'objectif sans être 
dévié, ensuite le diaphragme intermédiaire puis le projecteur qui n’a 
également aucune action sur lui. On obtient sur l’écran final une ombre 
atomique de la grille à faible grandissement. C’est la partie de la tache 
centrale reproduisant la grille, que nous avons déjà considérée (image a). 


Le long de son parcours dans le microscope une partie du faisceau (a) 
«précédent est ionisée à son tour dans l'espace qui sépare les deux len- 
tilles. Le faisceau (c) d’ions ainsi produits est focalisé par le projecteur et 
donne une image de la grille (fig. 21) à un grandissement d'environ 180 
(dépendant uniquement de la tension sur le projecteur). C'est l’image B à 


laquelle correspond le cross-over 4 situé au-dessous du cross-over 3. 


D'une façon analogue, une partie du faisceau B d’ions issus du cross- 
“over 2 est neutralisée (faisceau (b)), et après traversée sans déviation: du 
“projecteur va former l’image + sur l'écran final. C’est la seconde partie de 
-la tache centrale, la seule image parasite observée par Boersch, qui repro- 


mduit l’objet avec le seul grandissement de l’objectif. 


: Fig. 22. Fig. 21. 


Rx act tal 


On peut ainsi obtenir sur la même photographie (fig. 22) trois images 
différentes. Au centre l’image (tache ceotrale) dédoublée par un champ 
magnétique. On distingue dans la composante chargée une image de la 
grille. Cette structure n’est pas visible dans la composante neutre située 
au-dessus qui a été surexposée. On a ensuite l’image 6 à un grandissement 

plus élevé visible sur toute l’image et à la partie inférieure droite 
l'image d classique à fort grandissement. 


“Ann. de Phys., 12e Série, t. 9 (Novembre-Décembre 1954). 48 
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VI. — SPECTROGRAPHIE DE MASSE 


Dans la série d'expériences que nous allons décrire, nous avons 
fortèment sous-volté le projecteur (environ 2 000 volts de tension pour” 
des ions accélérés sous 50 000 volts) de façon à amener le cross-cver" 
du faisceau dans le plan de l'écran final. On obtient ainsi un point 
dont le diamètre est inférieur à 0,1 mm. 

Lorsque le canon est centré, l’image du cross-over se forme au 
milieu de la tache centrale et est difficile à distinguer. En décentrant 
le canon il est possible de faire sortir le cross-over de cette tache. 

Au cross-over viennent se rencontrer à la fois les différents ions 
focalisés par les deux lentilles et les particules neutres créées le longs 
du faisceau. Par action d'un champ magnétique il est possible! 
d’analyser les divers constituants qui viennent se concentrer en ce 
point. On a ainsi une méthode sensible mais peu précise de spectro- 
graphie de masse. Des améliorations peuvent être proposées et il est 
probable que l’utilisation des procédés élégants de l’optique électro 
nique permettrait de réaliser un spectrographe de caractéristiques" 
bien supérieures. | 

Remarquons tout d’abord que nous sommes ici dans des conditions 
particulièrement favorables pour la spectrographie de masse, condi-« 
tions jamais strictement réalisées dans les autres appareils : 


— le faisceau est nonocinétique : moins de 0,5 volt de dispersion" 
à l’émission. Haute tension stabilisée (1/1 000 environ); : 
— le faisceau est é/roit : son diamètre maximum est de 0,6 mm. ;* 
— le faisceau est sensiblement parallèle : son ouverture est de 
1/250 radian. É 


Ceci explique pourquoi avec un simple électro-aimant constitué” 
d’un barreau de fer doux de 5 cm, de diamètre, entouré d’une bobine 
de 500 spires alimentées par des accumulateurs, il a été possible“ 
d'obtenir une résolution de 1/40. Un champ magnétique plus intense» 
et plus uniforme donnerait des résultats bien supérieurs. 


ÉTUDE DES IONS ÉMIS PAR 
LES ALUMINO-SILICATES ALCALINS 


LS Th nom bien 


Il a été possible d'obtenir des spectres de plusieurs sources solides 
préparées par G. Couchet (10) et en particulier celles que nous avons" 
utilisées pour obtenir les images ioniques : source de Li+ préparée à. 
partir de carbonates au four à induction, source très pure de Na+ 
préparée au four solaire. 4 


DST MT 7. 
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La figure 23 montre un spectre de la 
source de Li+ au début du chauffage. 
La partie neutre, origine des distances à 
est située en haut. On distingue une Partie 
traînée (visible seulement avec les poses 
suffisamment longues). Ce fond continu 
qui limite la sensibilité de la méthode 


"provient des particules qui n'ont été Position | 
chargées que sur une partie du trajet | Position 
“dans le champ magnétique. Ps an * 
Les ions observés sont tous des _ Position 
métaux alcalins ionisés une seule fois, À . 
mais pour les deux sources utilisées Fo RD > 


l'émission contient, avec l’ion principal, 
des ions parasites dont le pourcentage RS no 
varie à la fois en fonction du temps et + 
de la température. 
» Aucun des spectres, pourtant obtenus 
“dans des conditions expérimentales 
… différentes, ne permet d'affirmer la 
… présence de la moindre trace de Rb+ et 
“Cs+. Nous n'avons non plus jamais 
observé d'ions ionisés deux fois ou de 
à . molécules ionisées. Nous avons par 
contre nettement mis en évidence la 
- présence d'ions plus inattendus. 

Il s’agit tout d'abord de l’ion hydro- 
- gène H+ présent parfois en assez grandes 
“quantités. Son origine peut être expli- 
- quée de deux façons difiérentes : 
« — il peut provenir de traces de vapeur 
. d’eau (ou d’ hydrogène) présentes dans 
la substance et qui sont émises par effet 
thermoioniq ue, suivant un processus 
À analogue à celui des ions alcalins. Mais 
F ne peut expliquer une émission 


| 


Fe 


RPAYE a 2 


DATE 


Lu 


Ÿ 


durant plusieurs heures ; 


Fig. 23. — Spectre obtenu avec la sub- 
stance G o1, 10 minutes après le début 
du chauffage. 
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— il est aussi possible que ces protons soient obtenus par eftet 
Langmuir-Kingdom, les atomes d'hydrogène s’ionisant au contact de 
la surface de verre portée à plus de 1 000 C. Cette hypothèse est 
moins plausible que la précédente, le potentiel d'ionisation de l’hydro: 
gène étant de 13,5 volts, valeur bien supérieure aux potentiels d’ionis 
sation des autres constituants du verre. 

La source de Lit contenait des quantités notables d'ions Na* 
et K+. Aux basses températures, dès le début du fonctionnement, on 
a une émission des éléments possédant le plus faible travail d’ionisa= 
tion, c’est-à-dire du K+ et du Na+ ; au bout de quelques minutes de 
fonctionnement (nous avons vu que l’émission décroissait) ces deux 
ions sont presque entièrement évaporés. | 

On a ensuite une émission constante d’ions Liÿ et Li; avec cepen- 
dant encore de légères traces de K+ et Nat. Si l’on augmente la 
température de fonctionnement, on obtient à nouveau une émission 
plus riche en ions K+ et Nat, mais au bout de quelques minutes 
l'émission est à nouveau constituée principalement d'ions Lit. ID 
semble qu’à l'équilibre, contrairement aux conclusions de Bainbridge 
qui ne possédait pas un spectrographe suffisamment sensible, on 
obtienne toujours, à côté des ions Lit, des quantités assez faibles 
d'ions Nat et K+ qui malgré leurs potentiels d’ionisation plus faibles 
ne sont jamais entièrement épuisés dans la source. 

La source de Nat préparée au four solaire avec des produits beau= 
coup plus purs, a présenté des phénomènes analogues. Elle contient 
comme principale impureté du potassium ; mais d’après la théorie, 
le lithium qui a un potentiel d’ionisation supérieur de 0,25 eV à celui 
du Na, et qui n’est présent qu’à l’état de traces, ne devrait pas être 
décelable. Nous avons observé, au contraire, que le lithium est émis 
en grande abondance dès les premières secondes ; son intensité décroît 
ensuite rapidement. Mais il reste toujours présent en quantités déce- 
lables même après deux heures de fonctionnement. Par élévation de 
la température on a, comme pour la source précédente, une augmen* 
tation intense, mais passagère de l’émission des deux impuretés Li# 
et K+, qui diminue ensuite pour atteindre son équilibre. | 

Il nous paraît important avant de terminer d’insister sur ce fait 
surprenant que des corps présents à l’état de traces (moins de quel 


ques unités pour mille) et dont le travail d’ionisation est supérieur à 


celui de l’ion principal, sont constamment présents dans l'émission, 
alors que certains autres alcalins de potentiels d’ionisation très faibles 
sont impossibles à déceler. Remarquons aussi qu’une élévation dé 
température provoque une augmentation plus grande de l'émission 
des impuretés que de celle de l’ion principal. Il semble donc que 
l'émission ne soit pas régie seulement par les valeurs des potentiels 
d'ionisation, mais par les vitesses de diffusion des ions à travers les 
mailles du réseau. Les ions (ou atomes) H+ ou Lit de diamètres 


PF 
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faibles se déplaceraient plus vite vers la surface que les ions de 
dimensions plus considérables, de sorte que la concentration de ces 
premiers serait toujours à la surface supérieure aux proportions 
stœchiométriques. 


IONS NÉGATIFS 


Nous avons pu aussi observer nettement la présence d’ions négatifs 
à l'état de traces. Leur existence est liée à celle de lion positif corres- 
pondant car ils ne sont observables que lorsque celui-ci est présent en 
grande quantité. Ce ne sont pas des ions émis spontanément par 
l’anode car ils ne seraient pas accélérés par le canon. Leur formation 
s’est faite au cours de la propagation du faisceau positif dans le micro- 


. Scope. Leur vitesse est sensiblement la même que celle des ions posi- 


tifs, mais les taches spectrales obtenues sont beaucoup moins nettes. 


Le projecteur qui agit sur ces ions comme une lentille faible a une 


PE RCD 


pu 


{mi 


à as. He 


un 'tondis. 55 “os Ll, ef 


_ Mc et à aie énonce. 
«4 : 


convergence indépendante du signe de la particule. 

_ Avec la source de Lit nous avons identifié les ions Li et Liz 
(fig. 24). Nous avons aussi mis en évidence l’ion Na- et de façon 
douteuse l'ion K—, avec une source mixte de Nat, K+. Avec cette 


ions ions 


négatifs positifs 


Fig. 24. — Ions négatifs Lis et Liz. 
A droite la tache centrale neutre non déviée. 


* même source, pour certains réglages donnant une très forte intensité 
de protons, nous avons pu facilement observer sur l'écran et photo- 
graphier le point correspondant à l'ion H-. 

Il existe très peu de travaux expérimentaux sur les ions négatifs. 
Ils se forment toujours en très faibles quantités et la grande majorité 
- des recherches effectuées jusqu'ici concernant les ions positifs, aucun 

système de détection n’est prévu pour ceux qui sont déviés en sens 
contraire. J. J. Thomson à l’aide de son spectrographe à paraboles 
dans des conditions assez analogues avait déjà observé l'existence 
de H-. Il faut ensuite arriver à Sloane et Love (31) qui étudient en 
1948 les ions négatifs émis, dans des conditions tout à fait différentes, 
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par une cathode à oxydes chauffée, sous l'effet du bombardement des 
ions positifs formés dans le gaz résiduel. Ils observent les ions Lis 
et Liy avec un rapport isotopique voisin de celui des ions positifs. 


Quant aux ions Na- et K— ils n’avaient jusqu'ici jamais été obser- 
vés. Sloane et Watt (32) avaient décelé deux pics de masse apparente 22, 
et 23 avec un rapport d'intensité sensiblement égal à celui des iso- 
topes du lithium. Ils en concluent à la présence de Li,0% et LisO; 
plutôt que de Na. Dans notre cas l'existence de Na— sembie au 
contraire probable, correspondant au pic de masse apparente 23 mn à 
La raie spectrale étant toujours floue on ne peut en conclure l'absence 
de la masse 22: mais la source de sodium utilisée est très pure, les 
ions positifs Li; et Liÿ étant très peu intenses et les ions négatifs 
correspondants absents, la présence de LisO5 est par suite peu pro“ 
bable. L'ion K-— n’a été observé que sur un seul spectre. Les deux 
isotopes n’ont pas pu être décelés. D’autres expériences seraient 
nécessaires poui confirmer ces résultats. 


-SPECTROGRAPHIE DE MASSE 


ET MICROSCOPIE IONIQUE 


Si l’on examine les principes utilisés dans les spectrographes de 
masse actuels, on voit que le champ magnétique y remplit un double 
rôle; non seulement 1l analyse les masses, mais il sert aussi à 
condenser les faisceaux. Il est surprenant que l’on n'ait pas, pars 
simple analogie avec le spectrographe ordinaire, séparé la focalisations 
de la sélection des masses. L'utilisation de lentilles électroniques doit” 
permettre de réaliser avec une grande souplesse cette focalisation: 
alors qu’un champ magnétique quelconque (on suppose que le fais= 
ceau est étroit dans la région où le champ magnétique agit) et der 
faibles dimensions réalise la séparation des masses. Cette idée avait 
été développée dès 1938 par Cartan (7) mais l'optique électronique 
n'en était alors qu'à ses débuts, ce qui l’avait obligé à utiliser une 
lentille à grille dont les propriétés focalisatrices sont défectueuses.# 
Les lentilles électrostatiques actuelles semblent mieux adaptées à 
cette utilisation. Remarquons que dans un domaine tout à fait analo- 
gue, celui de la diffraction des électrons, la pleine utilisation des 
possibilités de l'optique électronique est réalisée depuis longtemps et, 
s'est traduite par une amélioration considérable des diagrammes 
obtenus. ; N 

Examinons le principe de l’appareil décrit dans le paragraphe 
précédent. A première vue nous remarquons son analogie avec le 
spectrographe de J. J. Thomson. Mais dans cet appareil, pour avoir, 


un spot de 1: mm. de large, on est obligé d'utiliser deux diaphragmes 
L ! 
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de o,1 mm. de diamètre F, et F; espacés de 20 cm. qui limitent 
= à 107? radian le faisceau issu de la source. 

Dans notre cas, par l'emploi de lentilles, nous avons avec trois 
“étages de focalisation un spot beaucoup plus intense et de diamètre 

inférieur à o,1 mm. (fig. 25). 

A l’aide d’un wehnelt L, entourant la source nous formons devant 

… celle-ci un cross-over C, ; l’objectif L, donne une image de ce cross- 
over en C:. C’est ce nouveau cross-over qui joue le rôle de source 
pour le spectrographe lui-même. On voit que l’ouverture dans le 
canon est de 180°. Tous les ions issus de la source à l’intérieur de cet 
angle vont converger au cross-over C2. 

Le faisceau qui est issu du cross-over C: est réduit par le 
… diaphragme F. Il passe ensuite à travers le projecteur L, qui en forme 


> D 


Fig. 25. 


“une image sur l'écran final. Le point faible de l'appareil est ce 
- diaphragme F, rendu nécessaire par les dimensions géométriques de 
l'appareil, mais qui arrête la plus grande partie de cet intense fais- 
… ceau. Dans un-appareil bien conçu ce diaphragme F se trouverait au 
voisinage du cross-over C;; il n’intercepterait alors qu'une faible 
» partie de ce faisceau. 

> Nous voyons les avantages de cet analyseur de masse. Il présente 
tout d’abord une grande facilité de réalisalion alliée à une latitude 
“très grande de réglage, par simple variation de potentiels électriques. 
«Il n'est plus besoin de faire appel à des formes compliquées de pièces 
» polaires qui doivent être réalisées sans tâtonnement avant la construc- 
» tion de l’appareil ; nous utilisons un appareillage analogue à l'appareil 
“ de J. J. Thomson, le spectrographe le plus facile à réaliser. D'autre 
… part l’utilisation de l'optique électronique élimine le principal incon- 
 vénient de ce dernier appareil, son manque de luminosité. Les résul- 
- tats présentés plus haut donnent une idée de la sensibilité obtenue 
ci. Le fait d’avoir décelé des traces d'ions négatifs inconnus jusqu'ici 
“on est un des meilleurs exemples. Un autre exemple probant sera 
- fourni par le spectre d’une source de Na*, qui étudiée à l’aide d’un 
» spectromètre ordinaire n’a révélé que du K* comme impureté, alors 
qu'une photographie prise avec le microscope montre clairement que 
même après une heure et demie de fonctionnement, on peut encore 
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facilement détecter Les isotopes Liÿ et Li} avec une pose de 10 secon- 
des seulement. VAT 

Un calcul approximatif permet d’avoir une idée de la sensibilité de 
l'appareil. Pour les plaques photographiques Eastman Hi-O, analo- 
gues aux. plaques Q utilisées ici, 10*! ions par centimètre carré 
(10° coulomb/cm?) d'énergie 10 000 volts et de masse 100 donnent 
une image développable (20). Lorsque l'appareil fonctionne en micro- 
scope ionique, au plus fort grandissement, ce seuil de sensibilité 
correspond à une pose de 100 secondes ; la surface de l’image est dans 
ces conditions voisine de 100 cm?. Le courant total reçu par l'écran. 
est donc de 10-° ampère. C’est le même courant qui est analysé dans 
le spectre, mais alors il est concentré entièrement dans le spot de 
surface 10—* cm?. L'intensité y est donc de 10—° X 105— 10° amp./cm? 
Comme il est possible d'obtenir des spectres, sans que le fond continu 
commence à apparaître, avec une pose de 100 secondes, nous pouvons 
recevoir dans le spot 10—t coulomb/cm?, soit 10* fois la dose minimum 
correspondant à une image développable. La limite de détection 
d’une impureté correspondant à une image juste développable, nous 
voyons que nous pouvons déceler une impureté à la dose de 1/10® (!). 
Le courant correspondant à une impureté de cette concentration est 
de 10—!7 amp. 


Du calcul précédent nous pouvons tirer quelques conclusions : 


— Le fait de sommer les particules du faisceau en les recevant sur 
une plaque photographique n'entre dans l’estimation de la sensibilité 
de l'appareil que pour un coefficient 100 (pose de 100 sec.) au lieu 
de 10“ et même plus en spectrographie optique. La sensibilité élevées 
provient surtout de l’utilisation simultanée de l'optique électronique 
et de la plaque photographique : on concentre une énergie très faible, « 
difficilement mesurable par les méthodes électriques, sur une surface 
extrêmement petite où son intensité locale lui permet d'avoir un 
effet détectable. Toute diminution de la taille du spot se traduira par” 
une augmentation parallèle de la sensibilité. 

— Il serait possible d'accroître encore considérablement cette sen-* 
sibilité par une utilisation plus rationnelle de l'optique électronique 
axée vers une augmentation du courant total reçu sur tout le spectre. 


-Ce courant n’est ici que de 10—° amp., c’est-à-dire de l’ordre de celui 


reçu par les spectromètres ordinaires. Un gain d’au moins 100" 
peut être considéré comme encore réalisable (augmentation du 


débit du canon, diminution de l'intensité interceptée par les 
diaphragmes). 


(1) Gette évaluation de la sensibilité a été faite pour un corps de. 


masse 100. Les plaques sont au moins 10 fois plus sensibles pour les’ 
éléments légers. 
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Fig. 26. — Oxyde de molybdèue. Ion Li+ de 55 kV. 


G direct — 6.000. G total = 18.000. 
Plaque Q 1. Pose — 20 sec. 
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Fig. 27. — Oxyde de molybdène. 
G. direct = 12.500. 
G. total — 25.000. 
Plaque B 10. 
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Fig. 28. — 
Oxyde de 
Zinc. 

G direct 

— 12.500 

G total 

— 16.000 

Plaque Q r. 

Pose 30 sec. 

AT 
— 29: DUO0ÛN. 


Fig. 29. — Bords d’un cristal d'oxyde de molybdène. 
G = 40.000. Plaque B 10. Pose = 45 sec. 
HT== 59.000 V: 
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Fig. 30. 


— Oxyde de zinc. Image électronique à la partie supérieure. 
Image ionique à la partie inférieure. G — 0.600. 


Masson er Cie, Enrreurs. 
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— On peut aussi espérer une légère amélioration des plaques 
photographiques, le seuil de sensibilité pour les ions étant actuelle- 
ment inférieur de deux puissances de dix au seuil relatif aux élec- 
trons. Cette sensibilité varie d’ailleurs avec la masse des ions. 

- — Une diminution du nombre des ions formant le fond continu 
(utilisation d’un meilleur vide et de diaphragmes) permettrait par des 
temps de pose plus élevés, de profiter dans une plus large mesure de 
l'effet intégrateur des plaques photographiques. 


VII — RÉSULTATS 


L’élimination de la plupart des difficultés expérimentales suivant 
les techniques que nous venons d'exposer nous a presque permis 
“ d’atteindre le but que nous nous étions fixé pour ces recherches : 
“obtenir d'un instrument la même finesse d'image, qu’on éclaire 
» l’objet avec des électrons ou avec des ions lithium. 
+ Le pouvoir séparateur théorique de l'appareil avec des électrons de 
50 kV est de 17 À et de 6 À avec les ions Lit accélérés sous la même 
tension (l’aberration de diffraction n’intervenant plus dans ce cas). 
. Les conditions opératoires ont été les mêmes avec les ions et avec les 
“électrons : mêmes lentilles, haute tension légèrement plus élevée, 
« même ouverture du faisceau, canon presque identique. Puisque avec 
» cet appareil, les résultats que l’on peut obtenir avec les électrons sont 
- limités non par les aberrations géométriques ou de diffraction, mais 
… par les défauts mécaniques ou électriques — défauts indépendants du 
. signe du corpuscule utilisé — les résultats avec les ions pouvaient 
» étreau maximum identiques à ceux obtenus avec les électrons. Les 
» difficultés expérimentales étant plus nombreuses avec les ions, le 
» pouvoir séparateur obtenu avec ces particules a été environ deux fois 
* plus mauvais. Lors d’une amélioration future du pouvoir séparateur 
on devra donc s’efforcer de diminuer ces aberrations du « deuxième 


| type ». 
IMAGES À FORTS GRANDISSEMENTS 


» Nous n'avons utilisé comme objet que deux types de cristaux 
 d’oxydes métalliques : oxyde de zinc et oxyde de molybdène. Ces 
: deux objets, faciles à préparer et résistants, ont de plus l'avantage de 
donner rapidement une idée de la qualité de l’image obtenue. 
Avant de présenter quelques-uns des résultats atteints, il semble 
nécessaire de faire deux remarques préliminaires, les photographies 
ioniques ayant un aspect différent des photographies électroniques. 


11 


| 
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__ Seuls sont visibles les plus gros.cristaux, les extrémités des 


“petits cristaux ayant été brisées ou fondues par le bombardement des 


ions, phénomène sur lequel nous reviendrons plus loin. Nous pe 
recherchions pas d’ailleurs d'image typique de l'oxyde, le même 
objet étant souvent observé pendant plus d’une semaine. À 

— Aucun détail n’est visible.àl’intérieur des cristaux : ceux-c1 sont 
absolument opaques aux ions de 50 kV-et nousn’avôns que des effets, 
de bords. x 

Les figures 26 à 29 (voir planches I, Il, I) représentent quelques- 
unes des meilleures photographies obtenues avec des ions Lit. Cer= 
tains agrandissements partiels permettent de se rendre compte de, 
la qualité des images. Pour quelques photographies seules sont 
nettes certaines arêtes parallèles à une direction (variant d’une photo 
graphie à l’autre). Les causes de ce phénomène sont probablement 
doubles : 

— d'une part l’astigmatisme d’ellipticité des lentilles, i 
— d'autre part la migration lente de l’objet au cours de la pose 
photographique. | 

D'une façon générale toutes les photographies à pouvoir de résolus 
tion élevé ont été obtenues avec : ! 

— des plaques Q au grandissement direct de 12 500 et un temps de” 
pose de 10 à 30 secondes, mais la granulation de ces plaques empêche 
souvent d'utiliser au maximum la qualité du négatif; | 

— des plaques B 10 à un grandissement direct voisin de 8 000 et» 
un temps de pose de 20 à 45 secondes ; les agrandissements photo-« 
graphiques ultérieurs du négatif peuvent être très élevés, mais dans 
ce cas la mise au point de l’image doit être réalisée avec un grand” 
soin sur l’écran fluorescent. : 

Avec le montage réalisé il était très facile, nous l’avons vu, d’obte-" 
nir successivement des images ioniques et électroniques de la même. 
région par une simple inversion de la tension accélératrice. La“ 
figure 30 (voir planche IV) ne montre, à part la disparition de la tache! 
centrale, aucune différence notable. Les cristaux observés ici, relati- 
vement épais, sont aussi opaques aux électrons qu'aux ions. Il est\ 
cependant difficile de se prononcer au sujet de l'influence de la charge: 
d'espace car, d’une façon générale, si deux arêtes correspondantes. 
ont des nettetés comparables, il semble par contre qu’un trou” 
daus un cristal soit toujours plus flou et de dimensions légèrement. 
inférieures quand il est photographié avec les ions. Il est possible. 
que ce phénomène soit dù plus simplement au fait que le pouvoir 
de résolution de l’image ionique est légèrement inférieur à celui de- 
l'image électronique. | | 

Nous avons évalué le pouvoir séparateur par la seule méthode 
utilisable avec les ions (voir page 7), celle qui utilise la répartition. 


lumineuse sur l’image d’une arête rectiligne ; cette méthode précise 
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“pour des mesures relatives, donne aussi une idée des valeurs absolues. 
L'étude d'un grand nombre de négatifs nous a permis de conclure 
que le pouvoir séparateur pratique obtenu avec les ions dans les 
meilleures conditions était voisin de 8o À, c’est-à-dire sensiblement 
deux fois moins bon que celui obtenu avec le même appareil utilisant 
des électrons. 

Ces résultats correspondent à une amélioration du pouvoir sépara- 
teur d’un facteur 10 par rapport à celui obtenu par Boersch (5) et 
semblent aussi être supérieurs à ceux publiés par Magnan et ses 
collaborateurs (8) et obtenus avec des protons. 

- Cette diminution, de moitié environ, de la résolution des images 
lorsqu'on passe des électrons aux ions a deux origines différentes ; 
l’une est déterminée par l'appareil et son mode de fonctionnement 

avec les ions, l’autre est liée à l’objet lui-même. 

Certains des défauts de l’appareil sont du même ordre de grandeur 

“avec les deux types de particules, mais nous avons vu tout au cours 
de cette étude qu’il en existe d’autres, propres aux ions, qui sont dues 
aux conditions opératoires différentes. Les principales sont : 

» — difficulté de mise au point par manque de luminosité de l’écran, 

— temps de pose trop long, 

— granulation trop forte des plaques photographiques. 

“ A côté de ces défauts provenant d’un fonctionnement de l’appareil 

“ans de mauvaises conditions et que l’on peut espérer diminuer indi- 

* viduellement par des études systématiques, il en existe d’autres, plus 

délicats à éliminer, qui proviennent de l'interaction du faisceau de 


- corpascules avec l’objet lui-même. 


“ 
Le 
» 


PHÉNOMÈNES PARASITES 


À 
É 

- A l’échelle du grandissement utilisé jusqu'ici nous pouvons distin- 
» guer trois actions différentes du bombardement ionique sur l’objet. 


3 Ces trois phénomènes paräsites sont analogues à ceux observés avec 
ù la partie éclairée de l’objet 


les électrons pour certains réglages où 
- reçoit une très forte intensité spécifique. Mais dans les conditions 
* ordinaires de fonctionnement leur influence est pratiquement négli- : 


geable, tandis qu'avec les ions il est possible qu'ils imposent une 
limite à la résolution obtenue. 


1 
Ë 
4 
Destruction de l’objet. — Les deux oxydes métalliques que nous 
sensibles au bombardement ionique. Après 


. avons observés sont très 

» quelque temps de fonctionnement, il ne reste plus que quelques 
amas de gros cristaux en certaines régions de la préparation. 

3 


les petits cristaux, moins résistants, 


La destruction semble s’etfectuer en deux stades. Dès les premiers 
temps du bombardement tous 


+ 44304 


PL 
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sont brisés sous l’effet de l'impact des ions; ils pendent à la partie 
inférieure de l’objet et tombent même en grande quantité sur les 
électrodes de l'objectif. Ainsi s’explique l’aspect tout à fait particulier! 
des photographies présentées. Lorsque tous ces cristaux ont été arra- 
chés, on observe, en deuxième partie, des transformations très lentes 
de l’image, les cristaux se déplaçant les uns par rapport aux autres, 
sous l’effet de contraintes. Parfois brusquement certains d’entre eux: 
entrent en fusion, donnant naissance à des cristaux aux formes arron- 
dies, tels ceux observés sur la plupart des photographies. 


Vibration des cristaux. — Sous 
l'effet du bombardement, les 
extrémités d’un grand nombre. 
de cristaux se mettent à vibrer,’ 
rendant impossible toute focali- 
sation. Ce phénomène est parti-" 
culièrement net sur la figure 31, 
où, à côté de certains cristaux 
suffisamment rigides pour être 
focalisés, les extrémités de cer-* 
tains autres sonttrès floues, seules 
les positions extrêmes de vibra-« 
tion étant indiquées. Cette vibra- 
tion s’observe très fréquemment» 
au cours du premier stade de 
destruction de l’objet. Avec cer-* 
tains spécimens d'oxyde de zinc 

particulièrement fins, ce phéno-" 

mène parasite était si intense qu'il rendait absolument impossible law 
focalisation de la moindre arête. 5 
L 


Fig 37: 


Dépôt sur l’objet. — Au cours d'utilisations particulièrement longues 
d'un même spécimen, nous avons pu observer qu'il se produit en“ 
permanence sur l’objet un dépôt qui modifie petit à petit l'aspect de” 
l’image. Une description qualitative du phénomène est fournie par 
l'examen de la figure 32; elle montre les variations d'aspect de la È 
région bombardée ; les temps de bombardement pour chaque photo- 
graphie sont donnés et se rapportent à la période totale écoulée depuis 

la première photographie. ; 

Au cours du bombardement l'aspect originel cristallin disparaît et 
presque tous les détails s'arrondissent. Les particules non seule- 
ment changent de forme, mais augmentent de taille et sont de moins 
en moins séparables les unes des autres. 
La série de photographies précédente nous permet de,nous faire une 
idée de la vitesse de dépôt sur les cristaux. L’accroissement, lent au 


ahpnninieie rh des À 


pe. 
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début, devient de plus en plus rapide : alors que le dépôt pendant les 
deux premières heures n’est que de 4 À environ par minute, il atteint 
ensuite 10 À par minute. 

L'origine de cette croissance des cristaux semble être différente 
du phénomène analogue observé avec les électrons, phénomène 
d’ailleurs non entièrement expliqué (9). Dans notre cas l'explication 


| 


Fig. 32. 
Légende : 1 : o heure, 2:2 heures, 3 : 3,15 heures, 4 : 6 heures. 


immédiate est de voir ici un dépôt de lithium sur les cristaux. Ce 
phénomène est d’ailleurs apparent à un grandissement bien plus 
faible, les ions se condensant sur certaines surfaces métalliques en 
donnant un dépôt brun rougeâtre Ce dépôt peut être facilement 
observé sur la face supérieure de la grille porte-objet et sur la face 
supérieure de l'objectif, en dehors du champ, juste au-dessous de 
l’objet. 

Nous venons de voir que la vitesse d’élargissement des cristaux est 
voisine d'une couche atomique par minute. Avec les intensités utili- 


— 
or rge 
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sées dans le canon, on s’attendrait à une augmentation beaucoup plus 
rapide. Le phénomène est donc en réalité plus compliqué : | 

— une infime partie seulement des ions reste fixée sur le cristal 2 
on a sans doute un équilibre entre le dépôt et l'émission secondaire 
d'ions sous l'effet du bombardement ionique ; N 

— le dépôt peut aussi être dû uniquement à une condensation de 
particules neutres : atomes alcalins neutralisés par le gaz résiduel, 
atomes évaporés de la source et entraînés par le faisceau ionique, 
atomes de nickel arrachés à la grille ou évaporés de celle-ci lorsqu'elle 
est portée à haute température par les ions interceptés. - 14 

Il serait utile d'étudier ce phénomène d’importance primordiale, 
en utilisant la diffraction électronique, et en comparant les résultats. 


obtenus avec les protons et les autres ions alcalins. 1 


CONCLUSION 


ni 
> à 


I. — Alors que le MIGROSGOPE ÉLECTRONIQUE classique est actuelle-* 
ment arrivé à un stade voisin de son perfectionnement optimum, 
nous montrons dans un premier chapitre, que l'emploi d’ions Li+ de“ 
50 kV offre une promesse de progrès importants, le pouvoir sépara-, 
teur théorique étant porté, à 0,9 A. Les grandissements be 
jusqu'ici dans les rares expériences réalisées avec les ions, ne dépas… 
saient pas 5 000. Nous avons cherché l’origine de cet écart en étudiant” 
le fonctionnement d'un même microscope électrostatique avec les 
particules des deux signes : électrons d'une part, ions Li + d’autre part. 

| 


IL. — Nous avons utilisé un MIGROSCOPE ÉLECTROSTATIQUE INDUSTRIEL : 
la limite de résolution que l’on pouvait pratiquement obtenir à l’aide: 
d'électrons avec cet appareil pour les objets (fumées de ZnO et MoO®) 
qui devaient être utilisés lors du fonctionnement en microscopie 
ionique a été trouvée voisine de 35 À, avecun objectif sans diaphragm 
et sans l'usage d’un correcteur d'astigmatisme. Avec les ions l’inten- 
sité lumineuse de l'écran fluorescent étant insuffisante pour permettre 
de régler un stigmateur, nous avons tout d’abord cherché à nous] 
placer systématiquement dans les mêmes conditions lorsque l’appa“ 
reil fonctionne avec des ions ou des électrons. 


HT. — Nous avons utilisé UNE SOURCE D'Ions soLIDE (aluminosilicat | 
alcalin synthétique porté à 1 2000 C) semblable à celle proposée par 
Baïnbridge en 1931 et dont récemment Couchet a entrepris une étude 
systématique. Notre source, de réalisation très simple, est constitué 
par un filament de tungstène plié en épingle à cheveux, à l'extrémité. 
duquel se trouve une petite sphère de substance émissive. | 
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Une étude de l'émission en fonction du temps nous a montré 
qu'après 15 minutes environ de fonctionnement, l'émission se stabi- 
lise avec une légère diminution, régulière pendant plusieurs heureé 
(10 0/0 de sa valeur par heure de fonctionnement). L'émissivité à 
11000 C est voisine de 0,2 mA/cm°?. Aucune influence des entrées 
d'air et aucun phénomène d'activation n’ont été observés. 

L'expérience nous a montré dès les premiers essais que la simple 
inversion de la polarité de la haute tension d’accélération est tout à 
“fait insuffisante pour obtenir des images ioniques; de nombreux 
problèmes devaient être résolus avant de pouvoir obtenir des images 

à des grandissements élevés. 6 
Nous avons réalisé un montage électrique permettant d'étudier en 
cours de fonctionnement les propriétés focalisatrices du canon dont 
“était muni l'appareil primitif. Pour les ions Lit, ces propriétés sont 
fort différentes de celles que l’on observe avec les électrons seuls; 
cette différence est due au fait que la source d'ions émet simultané. 
ment les ions Lit utiles et desélectrons parasites qui sont collectés par 
lewehnelt et troublent le fonctionnement normal de cette électrode. 
_ Nous avons déterminé les conditions géométriques et électriques 
 optima de fonctionnement. Nous avons en particulier constaté qu’une 
… polarisation automatique par résistances est préférable à une polari- 
» sation par piles. 


je 


5 
; IV.— Les ÉGRANS FLUORESCENTS utilisés en microscopie électronique 
ne sont pas utilisables avec les ions. Nous avons préparé des écrans 
où une très fine couche de liant est recouverte d’une couche de produit 
… fluorescent (sulfure de zinc). 

Les produits employés actuellement sont cependant encore trop peu 


- lumineux et ont une durée de vie trop courte. Leur qualité est un 


facteur décisif du succès et c’est elle qui limite en grande partie le 
pouvoir séparateur obtenu en rendant la mise au point difficile, en 
… prohibant l'emploi du stigmateur, et en obligeant à utiliser des cou- 
* rants d'ions trop forts qui modifient la structure de l’objet de façon 
continue. 

… Nous avons utilisé des plaques photographiques à forte concentra- 
“tion en bromure d'argent. Mais les plaques disponibles actuellement 
ne sont pas adaptées à l’obtention d'images ioniques : 

…. — les plaques Q rapides ont une granulation trop grande et man- 
 quent de contraste ; 

“ les plaques B ro sont moins sensibles mais présentent une 
“finesse de grain bien supérieure, permettant des agrandissements 
optiques de l’ordre de 10. | 

» L'expérience nous a montré qu’un vide de 10° mm. Hg est néces- 
* saire à l’intérieur de l'appareil pour obtenir des images présentant 
des résolutions élevées et un contraste suffisant. 
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V. — Tacne cenrrae. — Nous avons étudié le mode de formation 
de la tache centrale, caractéristique de toute image ionique. Nous 
avons montré que son origire est double, une partie provenant de 
particules neutralisées dans le canon avant la traversée de l’objet et 
qui ont traversé les deux lentilles sans être focalisées ; l’autre partie 
prenant naissance par neutralisation du faisceau entre l'objectif et le 
projecteur. 

Par action d’un champ magnétique, nous avons montré que, dans 
les deux cas, ces particules, non déviées par un champ électrostatique 
pouvaient être séparées sous l’action d’un champ magnétique en une 
‘partie chargée et une partie neutre. Cette action surprenante d’un 
champ magnétique sur un faisceau a priori neutre ne peut être 
expliquée que par l'hypothèse de « l'engagement » d’atomes dans le: 
faisceau de particules neutres. 

Des images parasites observées au cours de certains réglages nous 
ont montré que le faisceau d’ions est le siège d’une suite de neutra- 
lisations et d'ionisalions successives, seuls les faisceaux intenses 
ainsi formés pouvant donner des images. Certains de ces faisceaux 
sont neutres sur une partie de leur trajet dans les champs électrosta- 
tiques de l’appareil. On a pu ainsi observer sur une même photogra- 
phie, trois images de l’objet, ayant des grandissements différents. 


VI. — ANALYSE DU FAISCEAU. — L’élucidation du mécanisme de 
formation de la tache centrale a rendu nécessaire une analyse précise 
en masses des divers ions émis par la source. 

En abaissant le foyer du projecteur sur le plan d’observation, nous 
avons obtenu un spot de o,1 mm. environ de diamètre. Par action 
d’un champ magnétique il nous a été possible d'analyser le faisceau 
d'ions, les déviations étant inversement proportionnelles à la racine! 
carrée de la masse atomique. La résolution obtenue avec des moyens: 
très rudimentaires est de 1/40. : 

Nous avons pu étudier ainsi directement les ions émis par la» 
source solide utilisée; nous avons trouvé à côté des ions princi= 
paux Liÿ et Li, les ions HŸ, Na, Kñ, Kë. Nous n’avons, par contre, 
pu déceler aucune trace de Rb+ ou Cs+, ainsi que d’ions ionisés 
plusieurs fois ou de molécules ionisées. 

Cette méthode nous a permis de montrer l’existence en quantités. 
très faibles d'ions négatifs, obtenus à partir de l'ion positif 
correspondant par double capture d'électrons. Nous avons observé 
H=, Lis, Li; déjà indiqués en 1948 mais dans des conditions tout à 
fait différentes. Nous croyons avoir observé aussi Na- et K=— dont 
l'existence théorique avait été mise en doute. | 

Des considérations énergétiques nous ont permis de calculer que le 
spectrographe de masse ainsi réalisé permet de déceler une impurelé. 
à la concentration 10% (correspondant à un courant de 10—1? ampè- 
res), les meilleurs appareils ultra-sensibles actuels ne permettant de 
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détecter qu’une concentration 100 fois 
preuve directe de cette grande sensibilité 
tion dans une source de Na+ très pur 
10 secondes, d'ions Li+ 
détecter. 


Outre l’utilisation de l'enregistrement photographique, celte sensi- 
bilité provient principalement de la méthode de focalisation qui 
"concentre un courant très faible sur une surface extrêmement petite : 


l'intensité locale ainsi réalisée permet d'obtenir un effet détectable 
photographiquement. 


plus grande environ. Une 
a été. fournie par l’observa- 
e, avec seulement une pose de 
» Qu'un spectromètre classique n’avait pu 


VIL. — Pouvoir DE RÉSOLUTION OBTENU AVEC LES I0NS. — Nous avons 
obtenu un certain nombre d'images d'oxyde de zinc ou de molybdène 
à fort grandissement. Nous avons mesuré le pouvoir séparateur à 
l’aide de la méthode de la répartition lumineuse sur l’image d’une 
arête, seule méthode utilisable dans le cas des ions, les photographies 
ne présentant que des blancs et des noirs, puisque les cristaux utilisés 

Sont opaques aux ions. Le pouvoir de résolution pour les meilleures 
? de ces photographies ioniques est voisin de 8o À, soit une valeur 
deux fois moins bonne que celle obtenue avec les électrons et le même 
” appareil, mais environ 10 fois supérieure à celle obtenue par Boersch 
en 1942 avec des ions lithium. 
° La résolution obtenue est actuellement /imitée par l’objet, le fais- 
ceau ayant sur celui-ci une triple action : il le détruit partiellement, 
‘fait vibrer certains cristaux et produit uniformément un dépôt. 

Tout au cours de ces recherches, nous avons, après chaque résultat, 
présenté une étude critique des possibilités de l'appareil que nous 
avons utilisé. Il nous semble possible d'affirmer en conclusion de ces 
- travaux, que le pouvoir de résolution que nous avons obtenu peut 
- être considéré comme très voisin de la limite que l’on peut espérer 
“ d’un microscope de cette conception. Lors de recherches ultérieures il 
«Sera absolument nécessaire d'utiliser un appareil spécialement adapté 
Mila focalisation des ions. Les problèmes techniques à résoudre 
“ seront nombreux. Il faudra notamment augmenter la sensibilité de 
… l'écran fluorescent, pour que l’on puisse utiliser et régler un stigma- 
…ieur avec des intensités plus faibles encore. Il sera aussi nécessaire 
- d'éliminer entièrement les migrations mécaniques de l’objet et les 
dérives lentes de la haute tension de façon à permettre des poses 
photographiques de longue durée, à intensité réduite, ce qui ména- 
 gera l’objet. Ces difficultés expérimentales ne sem blent pas insurmon- 
tables et de grands espoirs semblent permis, les résultats actuels 


tétant encore inférieurs d’un facteur 100 à ceux prévus par la théorie. 


7 


(Travail effectué au Laboratoire de Radioélectricité 
de la Faculté des Sciences de Parts, 
à l'École normale supérieure, Professeur Grivet). 
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| CONTRIBUTION A L'ÉTUDE 
: DES SOURCES SOLIDES IONIQUES 


APPLICATION 
À L'ÉMISSION ÉLECTRONIQUE SECONDAIRE 
ET A LA MICROSCOPIE IONIQUE PAR ÉMISSION () 


Par Georces COUCHET 


à INTRODUCTION 


Les sources d'ions positifs sont utilisées depuis longtemps dans de 


» blement développée au cours des vingt dernières années pour répon- 
- dre aux exigences des techniques de la physique nucléaire et de la 
… spectrographie de masse. Ces sources fonctionnent sous une pression 
… réduite comprise entre 10! et quelques 10-* mm de Hg. Comme 
- l’utilisation des ions se fait en général dans une enceinte où règne un 
» vide très poussé, il est nécessaire de séparer la source de l’appareil 
utilisateur. Par ailleurs l’amélioration du rendement est souvent 
* obtenue au prix de complications dans la réalisation des sources et 
- d'une augmentation dans la dépense d'énergie électrique, ce qui pré- 
. sente de notables inconvénients car la source est presque toujours 
située du côté de la haute tension. 

. Signalons aussi que, sauf pour les sources modernes en haute fré- 
- quence, la coexistence d’ions de nature différente nécessite souvent 
- l'emploi d’un séparateur magnétique intercalé entre la source et l’ap- 
» pareil d'utilisation. C’est pouréviter ces inconvénients que nous avons 


- le tripte avantage de pouvoir être utilisées directement dans des vides 
“ très poussés, d’avoir une structure remarquablement simple et un 
encombrement réduit au minimum et de ne nécessiter enfin qu’une 
- faible dépense d'énergie électrique. 


(:) Thèse présentée, le 10 juillet 1953, à la Faculté des Sciences de Paris 
. pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences Physiques. 


multiples domaines de la physique, mais leur étude s’est considéra- 


employé en microscopie ionique des sources solides qui présentent 


ut tn 
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CHAPITRE PREMIER 


L'ÉMISSION THERMOIONIQUE 
ET LA PRÉPARATION DES ALUMINO-SILICATES ALCALINS 


L'émission thermoionique. 


L'émission de particules électrisées par des substances portées à 
haute température est un phénomène très général dont l'importance 
théorique et technique est bien connue. Tandis que les métaux purss 
et les semi-conducteurs électroniques donnent surtout naissance à des 
émissions très importantes d'électrons, les électrolytes et en particu- 
lier les verres à base d’alumino-silicates alcalins peuvent donner des 
émissions d'ions des deux signes, l'émission d’ions positifs étant 
toutefois prépondérante. 


Métaux purs. — Ilest difficile de mettre en évidence des émissions 
d'ions de même nature que celle du métal chauffé. Smith (29) et 
Wabhlin (32) ont montré que les métaux réfractaires comme le tung= 
stène, le molybdène et le colombium émettaient des ions du métal cor- 
respondant à très haute température (2 500° K pour le tungstène). IL 
en est de même pour des métaux plus communs comme le fer, le 
nickel et l'argent qui émettent des ions positifs à une température 
très voisine de leur point de fusion, et alors que leur vitesse d’évapo= 
ration est déjà très appréciable. Dans tous les cas les courants sont: 
très faibles et ces émissions sont inutilisables dans les sources d’ions 


Métaux impurs. — Lorsqu'on ne prend pas de précautions excep- 
tionnelles, les métaux contiennent toujours des impuretés ; il est alors 
possible de mettre en évidence une émission positive à température 
beaucoup plus basse (à partir de 1 000° K) constituée par des ions de 
nature différente de celle du métal chauffé. Une étude systématique 
de Richardson (26) a démontré que les ions émis dans ces conditions 
étaient des ions alcalins, l'émission du potassium étant presque tou” 
Jours supérieure à celle du sodium par suite de son potentiel d’ioni- 
sation inférieur. L’émission d’ions positifs décroît avec le temps suis 
vant une loi exponentielle et sa variation avec la température peut 


être représentée par la formule suivante, analogue à celle de Richard= 
nu) 
Son : 


1 Af(Tje ÊT 4 
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2 né 

- dans laquelle la fonction /(T) varie très peu en fonction de la tempé- 

rature, le coefficient w étant très inférieur à celui qui caractérise 
M , : 

. l'émission électronique. 


Source de Kunsman. — La facilité avec laquelle les impuretés alca- 
lines donnent naissance à une émission d’ionsconduisit Kunsman (20) 
à la réalisation de sources solides d’ions dans lesquelles l'ion alcalin 
nou alcalino-terreux dont on recherche l'émission est ajouté en faible 
“ quantité (1 p. 100 environ), sous forme de phosphate ou de nitrate, à 

de l’oxyde magnétique de fer. Le tout, finement pulvérisé puis fondu 

dans l’azote, est ensuite disposé sur un ruban de platine. Après 

réduction de la couche complexe dans une atmosphère d'hydrogène, 
la source ainsi constituée peut émettre des courants d'ions de l’ordre 

de 1o—“* amp/cm? pendant plusieurs heures. Ces sources ont été utili- 
… sées en particulier par Smythe et Hemmendinger (31) pour la sépa- 
… ration des isotopes de potassium. 


d Une source intense d'ions : 
les alumino-silicates naturels et artificiels. 


À L'émission ionique des sels binaires a été étudiée par Schmidt (28); 
elle est surtout importante pour les sels alcalins et alcalino-terreux 
À qui cristallisent sous la forme d’un réseau ionique. Dans le cas des 
… halogénures alcalins elle débute vers 700° K ; à une température plus 
“élevée un même sel peut donner naissance à des ions positifs et à des 
“ions négatifs, mais les courants sont de l’ordre de quelques micro- 
…_ ampères. 
4 Il existe une classe particulièrement intéressante de sels dont 
l'émission ionique est très importante : ce sont les alumino-silicates 
clins. Murawkin (24), étudiant un certain nombre de verres entre 
7 1 0000 K et 1 500° K, avait mis en évidence des émissions de potas- 
; Sium et de sodium ; mais ces ions étaient toujours accompagnés d’au- 
“tres ions provenant des constituants du verre (Be*, Mg+, Sit), et 
- d'oxygène sous la forme d’ions O+, O++ et Of. Les alumino-silicates 
- naturels (Spodumène Li:0, Al:O;, 4Sio:, Jadéite Na:O, AlO3, 4Sio», 
Leucite K:0, Al:Oz:, 4Si0>, Pollucite 2Cs:0, 2A1LO:, 98102, H20) ont 
été souvent employés en spectrographie de masse, mais à la suite des 
travaux de Jones et Hendricks (18) et de Blewett et Jones (6)ona 
préféré utiliser des produits synthétiques qui présentent une émission 
plus pure et plus régulière que les cristaux naturels. 
Les alumino-silicates alcalins synthétiques permettent d'obtenir 
des intensités ioniques de l’ordre de 10° A/cm* par simple élévation 
de température. Nous avons pu Îles obtenir sous la forme de verres 
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homogènes se prêétant au polissage optique et présentant donc une 
surface émissive bien définie. Ils nous ont permis de réaliser des s 
sources solides d’ions se prêtant particulièrement bien à la réalisation 
de canons d'ions pour l'étude de l'émission secondaire et pour la 
microscopie ionique par émission et par transmission. 


Cristaux naturels susceptibles d’être utilisés 
comme sources d'ions. 


Le tableau I donne la composition, le nom et le point de fusion 
des différentes espèces minérales à base d’alumino-silicates alcalins 
que l’on trouve dans la nature. Ces cristaux naturels comportent tou- 
jours 2, 4 ou 6 molécules SiO, (sauf la pétalite qui en contient 8). Cer- 
tains d’entre eux comme le spodumène et l’eucryptite se présentent 
sous deux formes, la forme « stable à basse température et la forme P 
stable à haute température. La préparation de la forme « par voie 
synthétique a toujours échoué : lorsqu'on refroidit un verre dont la 
composition correspond à celle du spodumène c’est toujours law 
forme f qui cristallise. Les travaux de Blewett et Jones (6) ont mon-* 
tré que, pour les sels de lithium, c’est la composition contenant « 
2 molécules de SiO, qui donne l'émission ionique la plus intense. Ce . 
sont des alumino-silicates alcalins de ce type que nous avons préparés 
par synthèse et qui nous ontxservi comme sources d'ions pour l’étude « 
de l’émission secondaire électronique sous l’impact d’ions positifs, 
pour l'étude au spectromètre de masse des sources solides ioniques et 
pour la microscopie ionique. Nous avons préparé également des sels « 
synthétiques contenant 4 molécules de SiO; c’est-à-dire correspondant « 
à la y-leucite, à la jadéite et au B-spodumène. 


Préparation des alumino-silicates alcalins ; 
au four à induction et au four solaire. 


Nous avons choisi des matières premières aussi pures que possible 
et les premières fusions ont été réalisées avec un four à induction - 
Ribaud. Par la suite nous avons utilisé le four solaire de 150 cm de 
diamètre qui a été mis aimablement à notre disposition par la Com- 
mission de l'Utilisation de l'Energie solaire en Algérie (9). 


Matières premières utilisées. — L'alumine Baker utilisée était” 

pure et correspondait à l'analyse suivante : 
CL. sc CARE ER EE 0,002 p. 100 
S(S)" Eat ANNEE TARE 0,005 p. 100 
Métaux lourds (dosés comme Pb) . 0,002 p. 100 
Fee REC RES 0,002 p. 100 


k 
L'FENR nc té tdi fini” te 


CONTRIBUTION A L'ÉTUDE DES SOURCES SOLIDES IONIQUES 739 


. 


TagBLeau I 


Alumino-silicates alcalins naturels. 


Composition Nom RER Référence 
en °C 
LisO, Al:0:, 28102 Eucriptite 1 397 
; L avec dissociation 
Li°O, Al:O3, &SiO: Spodumène 1 423 Harcu. The American 
LisO, AlsO:, 6SiU» Lithium — Mineralogist, 1943, 
} É orthoclase 28, 47r. 
LisO, AleO:, 8Si02 Pétalite 950 
. avec dissociation 
2 Na:O, Al:03, 2S10e Néphéline 1 248 ScHatRER et Bowen. 
| Carnegiéite 1 526 American Journ 
… || Na:O, Al:O3, 4S10: Jadéite 1 060 SC: L 1947, "198 
: Na20O, Al:93, 6S10e Albite 1 118 à 204. 
Ru 
+ || K:0, Al:03, 2Si0: Kaliophilite 1 750 S B 
K:0, Al:03, 4Si0s Leucite 1 686 HS + OYEX 
K:0. Al:03, 6Si0: |Feldspath orthose I 190 (même référence). 


EEE 


La silice « précipitée pure Prolabo » était calcinée à 800° et sa 
teneur en oxyde de fer Fe,:0; ne dépassait pas 0,02 p. 100. 
_ Les sels alcalins étaient des produits purs Baker pour analyse. Le 
lithium et le potassium étaient introduits sous la forme de carbonate 
neutre, le sodium sous la forme de bicarbonate : ils correspondaient 
aux analyses suivantes : 


ot Re EN MOULE DS LS 


+ FREE A 


Carbonate Bicarbonate Carbonat: 
de lithium de sodium de potassium 


DER MD E nue 0,03 o/o 0,002 0/0 0,003 0/0 
SSO NE ES a 0,02 0,003 0,001 » 
Métaux lourds (dosés 

A Coutme Pb) "7.0. 0,001 0,001 0,0003 » 
Autres alcalins, . . 0,14 » 0,01 0,02 » (Na) 


(de K et Na) 
0,002 » 0,0004 0,0004 » 


La faible teneur en fer de ces matières premières a permis d'obte- 
nir des sources solides ioniques dépourvues de toute coloration. 


re 
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Pastillage. — Les produits étaient séchés pendant une douzaine 
d'heures à 15o° et passés ensuite aux tamis n° 80 et n° 250. Le mélange 
des trois constituants était alors réalisé aussi intimement que pos- 
sible, conformément à la formule du sel que l’on désirait préparer, $ 
en prenant pour chaque constituant des quantités égales de grains de 
chacune des deux grosseurs. La poudre obtenue, soigneusement 
homogénéisée, était alors pastillée sous la forme de cylindres de 
6o mm de hauteur et de 24 mm de diamètre en prenant comme liant: 
quelques centimètres cubes de benzine cristaliisable. Le pastillage se 
faisait sous une pression de plusieurs tonnes par centimètre carré et 
la granulométrie adoptée assurait une bonne cohésion des cylindres: 
La densité du produit obtenu (variable suivant le sel alcalin) était 
comprise entre 1,5 et 2 et les cylindres étaient conservés dans un des- 
siccateur jusqu’au moment de leur fusion au four à induction ou au 
four solaire. 


Fusions au four à induction. — Le creuset contenant le mélange à 


fondre est contenu dans un récipient cylindrique de graphite pur 


w 


situé à l'intérieur d’un cylindre dem 
silice fondue. Le tout est entouré 
de l’enroulement secondaire du 
;. four parcouru par le courant den 
haute fréquence. Un prisme P à, 


vers le 
pyrométre 


A 


o fondue pointés pyrométriques au moyen“ 
Er d’un pyromètre Ribaud à fillament 
VAR x disparaissant qui permet de sui-… 
en alumine Ls vre à distance l’élévation de tem- 
| S jee o terre érature du mélange à fondre. 
| D 
; fractaire L 
(fig. 1). 
bee fe Ne pouvant disposer de creusets 
er de platine, j'ai utilisé des creusets 
d o o en terre réfractaire, en graphite 


| ES pur eten alumine frittée. Les pre-. 
19. I. . . . 

Don 8 miers sout trop fragiles et cassent” 

ni ë ‘ Ê 

presque toujours au cours de la 


73 fusion ou du refroidissement ; les creusets en graphite sont plus résis-" 
À tants, mais il est difficile d'éviter une contamination de la substance 
Ë en fusion dont la coloration est altérée par la poudre de graphite. 
j J'ai adopté en définitive les creusets en alumine frittée de la Maison 
à Desmarquet, dont la tenue en cours de fusion est bonne et qui, en. 
s cas de réaction chimique avec le produiten expérience, présente 
, l’avantage de ne pas apporter de substances étrangères à celles qui, 
ess entrent dans la composition des alumino-silicates. La seule modifica- 
À | tion possible, résultant d’une réaction de la matière du creuset sur 
| 

É. 

Ë 

: 


Re réflexion totale permet de faire Les” 
| 
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Plaques et cylin- 
dres d’alumino- 
silicatedesodium 
obtenus au four 
à induction. 


Fig. 4. 


Sources solides 
sous forme de 
perles obtenues 
au four solaire. 


Fig. 5. 


Sources solides 
sous forme de fils 
obtenues au four 
solaire. 
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les produits en fusion, est une légère variation de la teneur en silice 
qui n'a qu'une influence minime sur l'émission ionique. J’ai fabri- 
“qué aussi des creusets en magnésie par frittage de la poudre de 
magnésie, cuisson à go0° et usinage au tour, mais ces creusets se 
sont révélés inuiilisables par suite de leur trop grande porosité à 
“haute température. 

L'utilisation de cylindres comprimés pour charger le creuset en 
“une seule fois évite de procéder à plusieurs enfournements en cours 
“de fusion. Une trentaine de fusions nous ont permis de préparer des 
alumino-silicates alcalins (Li, Na et K) synthétiques sous une forme 
“mi-cristallisée mi- -amorphe. La montée en température (jusqu’à une 
température supérieure de 50°C au point de fusion) se faisait en 
2 heures environ; à partir de 1 ooo°C se produit un dégagement de 
“az (CO: et CO) ne par réaction de la silice sur le carbonate alca- 
lin. Un palier de 30 min à 1 heure à une température nettement 
“supérieure au point de fusion permettait de réaliser un affinage de la 
-masse fondue. La température était abaissée ensuite rapidement (lors- 
qu'on voulait obtenir un verre) jusqu’à une centaine de degrés 
“au-dessous du point de fusion, puis l’alimentation du fourétait coupée. 
…— Le mélange en expérience se refroidissait à l’intérieur du creuset, qui 
était perdu après chaque fusion. La trop grande viscosité des alumino- 


duits obtenus. 

Les alumino-silicates de lithium se dévitrifient à la longue, tandis 
que ceux de potassium s’altèrent assez facilement. Par Conte nous 
“avons réussi plusieurs fusions de Na:0, Al:0;, 2Si0, qui ont donné 
“un verre homogène et parfaitement transparent. Nous avons pu faire 
“tailler dans La masse des sources ioniques larges sous forme de pla- 
“ques rectangulaires de quelques centimètres carrés de surface et de 
_1mmd'é épaisseur, des cylindres de 5 mm de diamètre et de hauteurs 
variées à faces optiquement polies, ainsi que des lames minces de 
5 mm de diamètre pour la microscopie ionique par émission (fig. 2). 
L'examen de ces produits au microscope polarisant, avec interposi- 
tion d’une lame de gypse teinte sensible, n'a montré qu'une très 
faible biréfringence accidentelle non mesurable. Par ailleurs la déter- 
“ mination de l'indice de réfraction n,, de la dispersion moyenne 
Nr — ncet de . densité d pour trois eo RS taillés dans cette 


Echantillon 


N° 1. ; 0,00899 
Note FRE ; 0,00g01 
URSS : ; 0,00902 
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._silicates fondus (même à 1 7000 C) nous a empêché de couler les pro- 
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2 4 2 A è 
qui montrent que le produit est homogène et pourra servir à des 
déterminations physiques variées. 


Préparation au four solaire. — L'utilisation du four solaire m'a 
permis de réaliser très facilement la fusion des alumino-silicates dans 
des conditions qui éliminaient toute contamination du mélange à 
fondre par des impuretés provenant du creuset, puisque ce dernier 
était supprimé. 


La poudre, dont la composition correspond au sel triple dont on 
veut faire la synthèse, est pastillée sous la forme d’un cylindre com= 
pact, comme il a été indiqué ci-= 
dessus. Ce cylindre est recuit vers 
9002 pendant 4 ou 5 heures afin 
d'augmenter sa dureté (ce qui per= 
met de le manipuler plus facile: 
ment). L’une de ses extrémités 
est serrée (fig. 3) par le bouton B 
dans le mandrin en acier A soli= 
daire d’un chariot qui permet de 
déplacer l’ensemble suivant l’axe 
optique du miroir. Un occulteur 
cylindrique O, ayant même axe 
que le cylindre à fondre, peut se 
déplacer par rapport à ce der 
nier. L'image solaire se forme 
sur la base du cylindre, mais 
sa surface étant inférieure à celle= 
ci la matière en fusion est entou-* 
rée d’une enveloppe de produit 

Pig, 3. non fondu formant creuset. Le 
réglage de la température se fait. 
par défocalisation du cylindre et, 

par déplacement de l’occulteur, ce dernier réglage permettant der 
modifier à volonté l'ouverture utile du faisceau réfléchi par le 
miroir. ‘ 


£ 


Ce mode de préparation permet d'obtenir à coup sûr des produits’ 
aussi purs que les matières premières mises en œuvre. Le verre formé 
prend la forme de gouttes (fig. 4) qui, en se détachant de la masse! 
non fondue, permettent la fabrication de sources solides ioniques sous 
la forme de fils cylindriques ou légèrement coniques (diam. de quel- 

ques dixièmes de mm à 2 mm) (fig. 5) qui seront utilisés pour la réa“ 
lisation de sources ioniques ponctuelles ou linéaires. 
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CHAPITRE II 


ÉTUDE DE L’ÉMISSION IONIQUE GLOBALE 
DES SOURCES IONIQUES 


L'installation de vide. 


Cette installation, qui était primitivement destinée à l’étude de la 
pulvérisation cathodique, a été plusieurs fois modifiée pour l'adapter 
à différents usages, en particulier à la préparation de lames métalli- 
“ques minces par évaporation thermique, à l'étude des phénomènes 
“d'émission et d'optique ioniques et à des expériences d'engagement 
d'atomes dans les faisceaux d'électrons. La nécessité de l’utiliser à 
plusieurs fins m'a conduit à prévoir le raccordement possible de plu- 
“sieurs appareils sur la même rampe de pompage. 

Sous sa forme actuelle l'installation comprend : 


- 1) Un groupe de pompage constitué d'une pompe préliminaire 
double à palettes, d’un réservoir de vide de ro litres de capacité, d'une 
hpompe à vapeur de mercure et d’une pompe à vapeur d'huile; un 
piège à air liquide est interposé entre les deux pompes à diffusion. 
…. 2) Une rampe de pompage horizontale en acier étiré sans soudure 
“(diamètre : 5 cm, longueur: r10cm) qui comporte cinq branchements 
» latéraux. 

. 3) Deux tubes à décharge, placés l’un surle vide préliminaire, l’autre 
“sur le bon vide, une jauge thermocouple de Pirani et une jauge à 
ionisation, permettent d'effectuer les mesures de pression. 
—_ 4) Une vanne à boisseau conique à large voie sépare la pompe à 
vapeur d'huile de la rampe de pompage et des robinets en verre rodés 
‘permettent d'isoler de la canalisation principale les appareils qui ÿ 


LE” reliés. 


Préparation des surfaces émissives. 


“ Pour étudier l'émission thermoionique des sources solides ioniques 
constituées par les alumino-silicates alcalins, il faut réaliser au 
» préalable un dépôt de la substance active sur un métal support sus- 
* ceptible d’être porté à une température voisine du point de fusion de 
“l’alumino-silicate. Jusqu'à 1 500° C, j'ai utilisé le platine qui résiste 
- bien aux actions chimiques. J'ai également utilisé le molybdène et le 
‘tungstène en rubans de 4 à 8/100 de millimètre d'épaisseur ; ces deux 
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derniers métaux permettent d’atteindre des températures plus élevées 
mais sont plus facilement attaqués par les alumino-silicates. | 

La substance dont on veut étudier l'émission est d’abord finement 
broyée au mortier, puis porphyrisée. Elle est ensuite passée au 
tamis n° 250, ce qui permet d'obtenir des grains dont les plus gros 
ont 6o y de diamètre. Pour assurer l’adhérence de la substance 
émissive sur le métal support, il est souvent nécessaire d'employer 
un liant. Toutefois lorsqu'il s’agit de préparer une source d'ions 
quasi ponctuelle (comme en microscopie ionique par transmission); 
on peut se contenter d’utiliser une pâte de la substance délayée dans 
très peu d’eau distillée, ce qui permet de réaliser facilement une 
petite boule émissive à l'extrémité d’un filament de tungstène ou de 
tantale. 

Pour préparer des anodes émissives planes d'assez grande surface, 
j'ai utilisé des supensions de l’alumino-silicate dans l’acétate d'amyle 
ou de butyle, en ajoutant comme liant 5 0/0 de collodion. Le dépôt de 
la substance peut se faire soit au pinceau, soit au pistolet. Dans la 
première méthode, il faut réaliser en une seule fois la couche d’épais* 
seur désirée, car l'application d’une nouvelle couche détruit partiel® 
lement les précédentes. L'utilisation du pistolet permet au contraire 
de mieux régler l’épaisseur de la couche, mais nécessite des quantités 
plus importantes de solution et entraîne une perte très importante de 
substance active, ce qui est très gènant lorsque cette substance est: 
rare ou difficile à préparer. Après sa préparation, la lame est étuvée 
quelques heures à 110° C, puis placée dans un dessiccateur en atten* 
dant son utilisation. On réalise ainsi facilement des lames contenant: 
des poids de substance active pouvant varier de 0,001 g à 0,2 g par 
centimètre carré, mais les dépôts sont granuleuxet fragiles. J'ai obtenu 
aussi des dépôts plus réguliers et plus solides en utilisant les phéno= 


mènes d’électrophorèse suivant une technique qui sera décrite dans 
une autre publication. , 


Dispositifs expérimentaux. : 

4 

Mes recherches sur l'émission des ions avaient primitivement pour 
but d'obtenir des faisceaux intenses d'ions pour étudier la pulvérisa+ 
tion cathodique et l'attaque des surfaces métalliques dans les vides 
poussés. C’est la raison pour laquelle j’ai choisi pour cette étude des, 
électrodes planes et parallèles en utilisant d'abord une cloche à vide, 
qui permet de changer très facilement la surface émissive ainsi que 
la distance anode-cathode, puis une diode démontable en verre dont 
les paramètres géométriques étaient fixes a priori mais qui per 
mettait d'opérer dans des vides plus poussés. 4 
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Cloche à vide. — Kllelest représentée par la figure 6. La platine 
rodée qui la supporte comporte trois passages isolés et étanches : deux 
passages de forte section 
pour le chauffage par effet 
Joule de l’anode émissive A, 
le troisième étant utilisé 
pour le support qui main- 
tient la cathode C et qui 
permet également de col- 
…lecter le courant d'ions. La 
distance d de la cathode 
“à l’anode est réglable de 

0,5 cm à 3 cm. La quantité 

de chaleur dissipée par effet 
…Joule étant notable j'ai dis- 
“posé un manchon de verre M 
“qui protège la cloche, ainsi 
qu'un réflecteur métallique 
R qui atténue l’échauffe- 
“ment possible des joints. 
- Dans le cas des forts chauf- 
»fages une canalisation cir- 
“culaire £ projette de l'air 
“comprimésur le rodage afin 
“d'éviter un échauffement qui serait nuisible à l'obtention d’un bon 
“vide. L’anode peut se changer facilement et son recouvrement par 
la substance émissive peut 
se faire par un des trois 


C procédés indiqués plus 
A+ haut. 
Diode. — Entièrement 


construite en pyrex(fig.7 a) 
elle est constituée d’une 
enveloppe sphérique de 
10 cm de diamètre au som- 
met de laquelle est soudée 
une cathode plane en moly- 
bdène de 4 cm de diamètre. 
Un tube de 5 cm de diamètre 
(b) et de 17 cm de longueur, 
raccordé à l’ampoule, porte 

à sa partie inférieure un 

Fig27- rodage mâle; sur la partie 
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femelle de ce rodage est soudé un long tube de pyréx qui supporte 
l'anode et à l'intérieur duquel passent les fils de chauffage: 
L'anode est constituée par une feuille de tantale (largeur 5 mm, épais- 
seur 5/100 mm) recourbée comme l'indique la figure 7 b ; la partie 
plane parallèle à la cathode a 12 mm de long. La feuille constituant 
l’anode est soudée électriquement aux fils de molybdène de 15/10 de 
millimètre qui servent à la fois de support et d'arrivée pour le cous 
rant de chauffage. L'éloignement du rodage évite tout échauffement 
de la graisse; le pompage de la diode se fait par une tubulure laté- 
rale reliée à la rampe de pompage par un piège à air liquide. L’anode 
étant difficilement remplaçable, le dépôt de la surface émissive se 
fait au pinceau ou au pistolet. La pression au cours du tracé des 
caractéristiques était maintenue à 5.10—° mm de Hg. 


Résultats concernant l’émission ionique 
des alumino-silicates alcalins. 


Bien que les alumino-silicates naturels ou synthétiques aient été 
souvent utilisés en spectrographie de masse comme sources d'ions 
on ne trouve dans la littérature que peu de renseignements concer= 
nant les variations de l’émission ionique en fonction de la tempéra* 
ture et de la tension accélératrice. Bainbridge (1) utilisant un spodus 


x : . . Li 
mène naturel pour la détermination du rapport [> donne les valeurs 


du courant ionique qu'il obtient pour trois températures seulement et 
pour des tensions accélératrices de 6ooet 700 volts. Blewett et Jones (7} 
concluent, d'une étude comparée des différents alumino-silicates 
synthétiques de lithium, que c’est le teraaire Li,;0, Al:O;, 2S10;, qui 
présente l'émission la plus forte entre 9800 G et 1 1200 C ; ces auteurs 
utilisent un potentiel accélérateur fixe de 1 500 volts et trouvent un 
travail d'extraction de { volts environ qui serait le même pour tous 
les alumino-silicates et qui diminuerait avec le temps pour atteindre 
2,70 volts (dans le cas du $-eucryptite) lorsque 60 p. 100 du lithium on 
été émis sous forme d'ions. Etant donné la masse importante des pars 
ticules émises (par comparaison avec la masse des électrons) il est à 
prévoir que les phénomènes de charge d’espace ont une grande impor- 
tance dans le cas de l'émission ionique. J'ai donc repris l’étude de 
l'émission des alumino-silicates en étendant les mesures jusqu’à 


1 3000 C et en étudiant l'influence de la tension sur les courants 
collectés. 


Tons lithium. — Une étude préliminaire, faite au moyen de la cloche 
à vide et portant sur l'émission du sel Li,0, Al:O,, 4SiO, (correspon- 
dant au f-spodumène naturel) a montré que l'émission était limitée 
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| par a phénomènes de charge d’espace (10). La distance anode-cathode 
td : Riou ÉTRS 

En 2 de à la surface émissive était constituée par une lame de 

De Fr e 5/100 de millimètre d'épaisseur, de 58 mm de longueur 

| e is mm de largeur : elle était recouverte de la substance émissive 

sur 43 mm delongueur ce qui correspondait à une surface de 3,45 cm?. 


| 


S = 345cm? 2". 


Courbe de CH- L —> 
pour Liz 


0,3 
02 


01 


0 1000 2000 V en Volts 
Fig. 8. 
tures de r 180° C et 1 250° C ; elles ne montrent aucun effet de satura- 


‘tion pour une tension accélératrice de 2 000 volts. Nous savons que 
le courant maximum (limité par la charge d’espace) que l’on peut 


liéles et indéfinies, est donné par la formule de Ghild-Langmuir : 


ya 0er ele 
Réndr A ET 


S dans laquelle V représente la tension appliquée entre électrodes, dla 


… distance des électrodes et = la charge spécifique des particules élec- 


… trisées qui transportent le courant. Cette formule n’est applicable que 
» si la température est assez élevée pour que le vrai courant de satura- 
” tion z, correspondant soit supérieur au courant t, limité par la charge 
 d’éspace. Nous supposerons par ailleurs que les ions émis par eftet 
» thermoionique à partir des alumino-silicates ne portent qu’une seule 
: charge élémentaire, ce qui sera confirmé par l'étude des sources 


… recueillir dans une diode constituée de deux électrodes planes, paral- 
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solides au spectrographe de masse. Dans ces conditions la formule 


peut s’écrire : 
V32 1: 


COR vM 


A NE AS à am 


dans laquelle à, est exprimé en A/cm?, V en volts, d en centimètres 
et M en unités de masse atomique. On voit que, toutes choses égales 
d’ailleurs, les courants électroniques et ioniques limités par la charge 
d'espace sont inversement proporlionnels à la racine carrée du rap- 
port des masses de l’électron et de j’ion considéré : 


. D ESON T 7 2 
{zcion = Méjectron He 2,33 ee 
(écélectron Mion M d 
Le tableau II résume les valeurs des intensités 7, pour les électrons; 
les ions Lis, Nas et Ks9 pour les conditions expérimentales corres- 


Tagzeau II 


Ven volts 
10 100 500 1 000 2 000 


es 6,5 mA 72,8 mA 205 mA 582 mÂA 
de b:6 cn Li; 57,2 LA 640 uA 1,81 » 5YLi 
Nas 91,60» 355 >» 1,00 » 2,83 » 
K39 ah 3000 272 » 768 uA 2,170» 

= 1,04 mA 11,6 mA 32,8 mA 93,0 mA 

d'Eric Liz 9,1 uA 102 uA 299 uA 820 A 
Nas 50705 56,8 » 160 » 453 » 
K39 3,89 » 43,6 » 123 » 348 » 

| Ge 585 UA 6,55 mA 18,5 mA 52,3 mA 

(TEL feeds Liz EMA 57,7 uA 163 LA A6: uA 
Nas: 2,84 » 31,8 » 89,5 » 254 » 
K 39 2,19 » 24,5 » 60:38) 196 » 


. pondant à nos expériences. Bien que la formule de Child-Langmuir 


ne soit pas applicable en toute rigueur à nos mesures, nous avons 
représenté en trait discontinu sur la figure 8 la courbe déduite d 

tableau Il dans le cas où d— 2 em et nous constatons que l’émissio 

est bien limitée par la charge d’espace. ; 
°J ai repris le tracé des caractéristiques d'émission en rapprochant 
les électrodes (d—0,6 cm). La lame support était recouverte de 
substance active sur une surface de 5 mm X 20 mm ce qui permettait 
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| 


à , . . , Sr . 
d'obtenir directement l'intensité lonique par centimè 


te à tre carré. Les 
courbes des figures g et 10 résument les résultats 


obtenus pour les 


1300°C 


Lis 0, Al; Oz, ASE 0: 


| 
! 
l 
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deux alumino-silicates qui présentent l’émission la plus importante et 
elles permettent de faire les remarques suivantes : 

a) Pour les températures inférieures à 1 2000 C il est possible 
d'obtenir pour les deux sels les courants de saturation, mais il faut 
“appliquer des tensions élevées et la saturation est d'autant plus diffi- 
cile à obtenir que la température est plus élevée. Pour des tempéra- 


… Ann. de Phys., 12° Série, t. 9 (Novembre-Décembre 1954). 5o 
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* 
tures supérieures, les tensions dont je disposais ne permettaient pas, 
d'obtenir la saturation et les courants étaient limités par la charges 
d'espace, Lorsqu'on se rapproche du point de fusion l’émission aug- 
mente mais devient irrégulière et ilest difficile d'obtenir un tracé 


correct d’une courbe d'émission. À 
b) Les courbes en trait discontinu traduisent la formule de Child= 


Langmuir dans le cas considéré et confirment la limitation des cou= 


rants par charge d'espace dans la zone des faibles tensions accéléra= 
trices. À titre d'indication j'ai représenté en pointillé la courbe de 
Child-Langmuir pour les électrons. 

c) Pourunetempérature donnée l'émission du sel Li,0, A1O;, 2S103 
est nettement supérieure à celle de Li:0, Al:O3, 4S10>, ce qui confirme 


Liz 0. A, 03, 2 Si02 


30 
4 

20 L20, 0203, 4 Si | 
i 

10 $ 
*. 

i 

1000 1100 1200 1300 °C Ë 

è 


4 
1 
les résultats de Blewett et Jones. La figure 11 résume les variations 
des courants de saturation en fonction de la température pour ce 

deux sels de lithium. L 


cu 


. Sodium et potassium. — J'ai fait une étude comparative rapide d 
l'émission des trois sels triples R:0, Al,0:, 2Si0: (R — Li, Na ou K} 
en utilisant la diode précédemment décrite pour laquelle de, 5 cm. 
Les courbes ont été tracées pour les températures de 1 r00° C (poil S 
représentés par des A) et de 1 200° C (points représentés par des 0) 
(fig. 12). L'émission semble décroître avec la masse atomique, mais 
la position des points expérimentaux par rapport aux courbes de 
Child-Langmuir relatives aux trois types d'ions montre bien que ce 
n'est qu'une apparence et que c'est la charge d'espace qui limite en 
fait l'émission. Des expériences sur l'étude de l'émission des sources 
solides faites au spectrographe de masse montreront au contraire qu 
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électrons 140 


1000 2000 V Volts 


dans le cas des courants très faibles, les ions potassium ‘et sodium 
sont émis plus facilement que les ions lithium, même lorsqu'ils 
“n'existent qu’à l’état d’impuretés dans une source solide dont l’ion 
“principal est le lithium. 

21 


La formule de Richardson 
dans le cas de l’émission ionique. 


… On peut traduire les résultats expérimentaux représentant les 
HN . . . . . . . 

“variations du courant de saturation ionique # en fonction de la tem- 
pérature par une formule du type de Richardson-Dushman : 


b 
1, — AT*e T. 


d… Supposons, par analogie avec ce qui se passe dans l'émission élec- 
Mtronique, que le facteur b puisse se mettre sous la forme b—;, 


ayant les dimensions d’une énergie et À représentant la constante 
“de Boltzmann. Bien que le processus d’extraction des ions à partir 
l’une surface complexe soit certainement différent de celui qui régit 
à sortie des électrons à travers une surface métallique, il est satisfai- 
ant de constater qu'une même formule peut représenter les deux 
“phénomènes puisqu'elle représente aussi (à l’exposant du facteur T? 
près) l’évaporation d’une substance solide ou liquide (33). 

® Smith (3o)et Barnes (2) ont étudié l'émission des ions de molyb- 
dène et Moon (23) ceux du tungstène. Ces auteurs ont constaté que la 
Variation de l'émission ionique en fonction de la température était 
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ü 
bien représentée par un terme exponentiel ene ”. Les courbes de la 
figure (13) traduisent nos résultats expérimentaux relatifs aux deux 


‘ LS Le 1 £ 
alumino-silicates de lithium, en portant — Log, ;; en ordonnées 


4 . - - 
et en abscisses. Pour chaque sel triple les points sont sensiblement 


alignés sur des droites parallèles, ce qui confirme bien que l'émission 
ionique est régie par une loi analogue à celle de Richardson-Duskman# 
C’est à mon avis la seule conclusion que l’on peut tirer de ces mesus 
res, car l'interprétation des coefficients A et b dans le cas des ions est 
très difficile. 

On peut poser 9—eV,, V, ayant les dimensions d'un potentiel, 
mais cette grandeur ne peut être assimilée à un potentiel de sortie 
comme on le fait dans le cas de l’émission électronique. L'émission 
des ions positifs à partir de la surface de l’alumino-silicate est sans 
doute l’aboutissement de processus successifs parmi lesquels on doit 
envisager une électrolyse au sein de l’alumino-silicate, une diffusion 
à travers la masse du verre et enfin l’émission proprement dite à 
partir de la surface. Les caractéristiques de ces phénomènes élémen- 
taires sont fortement influencées par la température et ce sont leurs 
variations globales qui sont exprimées par le terme exponentiel. 

Des courbes de la figure 13 nous pouvons cependant déduire une 
valeur moyenne de b qui est 34000, correspondant à une valeur 
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moyenne V,— 2,9 volts sans attacher à ces valeurs d'autre significa- 
tion que celle de constantes empiriques caractérisant l'émission 
d'ions Lit à partir des alumino-silicates de lithium que nous avons 
utilisés. à 


". 
4 
K] 
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% En réalité l'émission ionique des deux alumino-silicates ext égale- 

Jment conditionnée par les valeurs de la constante A. On trouve 
A — 17,0 pour le sel Li;O, Al1,0:, 2SiO, et A — 7,1 pour l’autre, ce 
qui permet de traduire l'émission ionique, dans le cas de mes expé- 
riences, par les formules suivantes : 


34 000 


Dole, T pour Li:0, Al:O;, 2S10, 


34 000 


41.12.68 LT pour Li,0, Al:O,, 4SiO:. 


“Il ne faut pas être étonné des valeurs très différentes de la constante À 
pour l'émission d’un même ion Lit à partir de deux alumino-sili- 
cates de composition différente. Le déplacement des ions Lit dans le 
réseau cristallin du verre est une étape nécessaire qui précède l’émis- 
sion ; la mobilité dépend évidemment de la structure du réseau, qui 
ést mal connue à l'heure actuelle, mais qui est certainement en liai- 
son étroite avec le nombre de molécules de silice, facteur essentiel de 
la structure des alumino-silicates. D'ailleurs si l’on rapproche ce 
“résultat des valeurs de la constante A caractérisant l'émission électro- 
nique on constate que si pour les métaux purs les valeurs de A sont 
“comparables, on passe de la valeur À — 60,2 pour le tungstène pur à 
la valeur A —3 pour le tungstène thorié, alors que les différentes 
ccathodes à oxyde avec support de tungstène sont caractérisées par des 
“valeurs de A, très variables avec les conditions de préparation des 
couches qui oscillent entre 0,01 et 0,001. 

…_ Il convient encore de souligner une différence essentielle entre les 
“émissions ioniques et électroniques. L'émission d'électrons à partir 
d'un métal pur ou d’une couche d’oxyde ne correspond pas à un trans- 
… port de matière et par suite ne change pas la composition et la struc- 
ture de la substance émissive. Dans le cas des ions, au contraire, la 
substance active s’appauvrit en ions alcalins au fur et à mesure que 


l'émission se poursuit, ce qui entraîne une modification continue de 
F1] 


sa composition pondérale. Considérons par exemple une surface de 
1 cm? recouverte de 0,1 g de Li:0, Al,O,, 2Si0;, et émettant un cou- 
rant d'ions positifs de lithium simplement chargés d’intensité 200 [A 
“pendant 1 heure. Cette émission correspond à un transport d’une 
“quantité d'électricité de 0,72 coulomb et par suite à une perte de 
“lithium de 0,52.10—*g. La substance contenant initialement 55.10-*g 
“de lithium, on voit qu’au cours de cette émission 1 p. 100 environ du 
lithium aura été émis à l’état d'ions. 

. Si l’on veut obtenir des résultats sûrs et reproductibles concernant 
l'émission ionique d’une substance il faudra donc utiliser des inten- 
Sités très faibles ce qui présentera le double avantage de s'affranchir 
Mes effets de la charge d’espace et de supprimer les variations conti- 
nues de la composition de la substance émissive en cours d'émission. 
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Par contre l’obtention des courants ioniques intenses qui faisait 
l’objet des expériences résumées dans ce chapitre montre qu'il est 
facile d'obtenir des intensités ioniques de plusieurs mA/cm”° ce qui 
peut être trèsutile dans denombreuses applicationset plus particulières 
ment dans des expériences de séparation d’isotopes qui mettraient em 
œuvre les techniques que Pierce a mises au point pour focaliser les 
faisceaux intenses d’électrons. C’est une étude à laquelle nous pens 
sons consacrer ultérieurement une partie de nos efforts. 


CHAPITRE III 


L'ÉMISSION SECONDAIRE ÉLECTRONIQUE DE QUELQUES MÉTAUX! | 
SOUS L’'IMPACT D’IONS POSITIFS DE LITHIUM 


INTRODUCTION 


Le choc d'un ion positif sur une surface métallique (cible) donné 
lieu à des phénomènes complexes parmi lesquels on peut citer : 


1) l'émission électronique secondaire vraie, 
2) la réflexion d’une partie des ions incidents, 
3) l'émission par la surface d’atomes ou de groupes d’atomes, chargés 


. ou non, constituant les particules de pulvérisation cathodique, 


4) la capture d’un électron avec formation d’un atome neutre, 
5) la capture de deux électrons avec formation d'ions négatifs. 


Dans les conditions expérimentales de cette étude, et en particulier 
avec les faibles intensités d'ions utilisés, la pulvérisation cathodique 
de la cible est toujours négligeable. Comme nous avons montré pa 
ailleurs (11) que les particules de pulvérisation cathodique sont vrai 
semblablement formées par des agglomérats d’un grand nombre 
d’atomes ne portant qu’une charge élémentaire, il en résulte qué 
l'existence de ce phénomène accessoire n’a qu'une influence très 
minime sur la valeur des intensités de courant collectées. Les deu 
derniers processus (formation d’atomes neutres et d’ions négatifs 
n'interviennent que dans des cas très particuliers, et nous n’étudieront 
ici que l'émission électronique vraie et la réflexion des ions incident: 
par la cible. Ÿ 

Nous désignerons par y le coefficient d'émission secondaire (rap 
port du nombre d'électrons émis au nombre d'ions incidents) et par 
le coefficient de réflexion des ions (rapport du nombre d'ions posi 
tifs réfléchis au nombre d’ions incidents). L 

La plupart des expérimentateurs ont utilisé des ions dont l’énergi 
ne dépassait pas quelques kilovolts ou était supérieure à 100 kilovolt 

e domaine des énergies intermédiaires compris entre 2 et 100 KeV! 


“ 
- 4 
l 


\ 


CONTRIBUTION A L'ÉTUDE DES SOURCES SOLIDES IONIQUES 791 


été à peine exploré. Il est pourtant intéressant pour plusieurs rai- 
‘sons. En premier lieu on doit s'attendre à trouver un maximum de y 
pour cette région intermédiaire, puisque l'émission secondaire est une 
fonction toujours croissante de l'énergie des ions pour les énergies 
inférieures à 2000 eV et que plusieurs auteurs ont montré qu'au delà 
de 100 KeV le rendement y diminuait souvent lorsque l’énergie des 
ions continuait à croître. Par ailleurs certains phénomènes rencontrés 
au cours de l’utilisation des ions alcalins en microscopie corpuscu- 
mlaire électrostatique nous ont conduit à étudier l'émission secondaire 
“dans ce domaine des énergies intermédiaires. Les résultats que nous 
…décrivons ci-après sont relatifs à une première phase de cette étude 
“qui correspond à des énergies comprises entre 2 000 et 13 000 élec- 
tron-volts. 


Dispositif expérimental. 


Nous nous sommes placé dans des conditions aussi proches que 
possible de celles que l’on rencontre en microscopie ionique. 


0 


. ou de tungstène, de g/100 à 15/100 de millimètre de diamètre, 
_recourbé en forme de V et portant à son extrémité une petite boule 
de la substance qui émet des ions. Cette dernière a été obtenue en 
“déposant sur la pointe du Vune très faible quantité du sel triple Li:O, 
…A1:0;, 2S10: préparé au four solaire et humidifié avec un peu d’eau 
“ou d’une solution de collodion dans l’alcool isoamylique. Un préchauf- 
fage sous vide assure l’adhérence de la matière active sur le fil. Le 
filament est alimenté par un accumulateur de 4 volts ; un rhéostat 
permet de régler l'intensité qui le traverse à une valeur convenable. 
“ Un wehnelt W, dont la position peut être réglée par rapport au fila- 
“ment, est porté à un potentiel positif réglable par rapport à ce der- 
. nier, ce qui permet de modifier l'ouverture du faisceau d'ions émis 
» par la source. On dispose donc de deux réglages (intensité du cou 
-rant qui traverse le filament et potentiel du wehnelt) pour modifier à 
» volonté l'intensité du courant d'ions qui tombe sur la cible. L'accu- 
* mulateur, le rhéostat, les piles de polarisation et le potentiomètre de 
- réglage sont disposés sur un bâti isolant porté à la haute tension. Le 
 filament lui-même est porté par un support de filament en stéatite 
dont les deux broches s’adaptent à deux bornes de nickel traversant 
un pied pressé ; une troisième borne permet d'appliquer la tension de 
_ polarisation au wehnelt grâce au ressort r (Gg. 14). L ensemble de 
la source d'ions est fixé à un bouchon isolant, traversé par trois 
bornes, qui obture l’orifice supérieur d’une cloche à vide montée sur 
un banc de pompage. Un ensemble constitué par une pompe préli- 


La source d'ions. — Elle est constituée par un filament F de tantale 


santé 
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minaire à palette suivie d’une pompe à diffusion à vapeur de mer- 
cure, avec piège à air liquide, permet de maintenir dans la cloche 
uneïpression de 10° mm de Hg. 


— + 
Pile de Polarisation ; 
du Wehnelt Wehnelt W 


porté à la haute tension 


] 


Ecran 
Fa fluorescent 


Fig. 14 
NB: La source d'ions, L2 cible et le | 
collecteur sont représentés à l'échelle 7, . 
Cible et collecteur. — La cible est une rondelle du métal étudié 


(diamètre — 20 mm, épaisseur — 1 mm). Elle a été soigneusement net- 
toyée puis polie à l’émeri et à l’alumine dans les mêmes conditions* 
que les électrodes des lentilles électrostatiques. Elle est supportée par* 
une bague isolante fixée au fond du cylindre C, relié à la terre et, 
jouant le rôle de cage de Faraday. Les électrons secondaires ou les’ 
ions réfléchis sont recueillis par un deuxième cylindre collecteur C:: 
(diamètre — 0 mm, hauteur— 30 mm) isolé du premier et percé à sas 
partie supérieure d’un trou circulaire {; (diamètre — 3 mm). Le trou. 
circulaire {, a un diamètre inférieur à celui de { de façon que le 
faisceau. d'ions ne puisse toucher les bords de l’orifice d’entrée dans 
le collecteur. L'ouverture du faisceau d’ions et les dimensions des 
cylindres sont choisies de telle sorte qu'aucun ion ne peut tomber 
directement sur une partie quelconque de C. L’angle solide sous 
lequel le trou f: est vu d’un point de la cible est suffisamment petit 
(107% stéradian) pour qu'on puisse négliger la fraction d’électrons 
secondaires ou d'ions réfléchis qui pourraient ressortir du collecteur. 
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» La partie supérieure du cylindre C; est recouverte d’une substance 
fluorescente qui permet de vérifier que le faisceau d'ions est bien-cen- 
tré par rapport aux cylindres. 


Circuit de mesure. — La cible est reliée à la terre par l’intermé- 
diaire d’un galvanomètre G;. Si I est l'intensité du courant d'ions 
tombant sur la cible et £ l'intensité du courant d'électrons recueillis 
par le collecteur, l'intensité du courant traversant G,; sera I + . Lecol- 
lecteur est porté à un potentiel variable v par rapport à la cible à 


Vaide des piles P; et du potentiel p:. Le courant z est mesuré par le 
galvanomètre G2. 


Marche d'une expérience. 


Après avoir allumé le filament et appliqué la tension d’accéléra- 
tion des ions on choisit une polarisation du wehnelt convenable pour 
obtenir sur la cible l'intensité désirée, le potentiel v étant égal à zéro. 

« Au bout de quelques minutes l'émission secondaire se stabilise ce qui 
À se traduit par la constance des indications de G, et G:. On trace alors . 
- les deux courbes donnant z et I + ; en fonction de v. 

Les électrons secondaires possèdent un spectre d'énergie qui s'étend 
… de zéro à quelques dizaines de volts. Pour faire une mesure correcte 
… de yil faut être sûr que tous les électrons secondaires sont recueillis 
par le collecteur, ce qui est obtenu lorsque : devient indépendant dev. 
La courbe de la figure 15 représente les variations de : en fonction 


7680 volts 
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> de v pour une cible d’acier inox bombardée par des ions Lit de 
- 7 680 volts. Nous voyons qu'après une montée assez rapide la courbe 
présente une partie parfaitement rectiligne pour v > v.. Au-dessus 
de cette valeur tous les électrons secondaires sont collectés et la par- 
tie rectiligne serait horizontale si le cylindre intérieur était parfaite- 


ti meet 
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ment isolé. En réalité les isolants qui supportent la cible et qui sépa- 
rent les deux cylindres présentent une légère conductibilité qui a été 
mesurée dans une expérience « à blanc » dans laquelle les conditions 
expérimentales étaient identiques à la seule différence que la tempé- 
rature du filament était insuffisante pour que l’émission d'ions soit 
décelable. Dans ces conditions la conductibilité des isolants est repré- 
sentée par la courbe en pointillé, qui est parallèle à la partie rectili- 
gne de ta courbe expérimentale. Il est facile de voir que pour obtenir 
le vrai courant de saturation 4, ilsutfit d'extrapoler la partie rectiligne 
de la courbe expérimentale pour v— 0. Dans le cas de la figure on 
trouve 1,28 LA. 

La courbe donnant les variations de I + z en fonction de v présente 
une première portion ascendante qui correspond aux variations de z 
par suite de la_collection progressive des électrons secondaires; 
pour v>>v, la courbe présente une partie rectiligne et horizon- 
tale dont l’ordonnée est (1 +7), On trouve dans le cas de la 
figure (1 + i)» — 2,86 pA. Par suite 1= 1,58 HA et y — 0,81 (fig. 16). 

En traçant les deux courbes précédentes pour chaque valeur de 
l'énergie des ions incidents on peut déterminer les différentes valeurs 
de y ettracer la courbe ÿ — f(V) donnant les variations de l'émission 
secondaire en fonction de l’énergie des ions. 


u 


Les figures 17 et 18 donnent à titre d'exemple les réseaux de 


courbes permettant le calculde y dans le cas de l’acier inox. 

On a évidemment intérêt à éviter les phénomènes de charge d’espace 
au voisinage de la cible et à obtenir la saturation pour un champ 
accélérateur aussi faible que possible. Les courants utilisés doivent 
donc être faibles. Dans nos expériences l’intensité du faisceau d'ions 
incidents est restée comprise entre quelques dizièmes de microampère 
et 15 microampères. 

L'impact du faisceau d’ions sur la cible laisse une trace visible ; on 
vérifie après l'expérience que la surface de cet impact ne recouvre que 


la partie centrale de la cible afin d’être sûr qu'aucun ion n’a pu 
atteindre directement C:. " 


Influence de l'intensité du faisceau d’ions. 


Il n'était pas sûr, a priori, que le coefficient d'émission secondaire 
soit indépendant de l'intensité du faisceau d'ions. Nous avons donc 


fait sur une cible (molybdène) des mesures de y en faisant varier I 


, cree à 
dans d'assez larges limites. Les mesures ont été faites pour trois 


énergies différentes : 2 160, GAyo et 10820 volts. L'ensemble des 
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résultats expérimentaux est représenté par le tableau III. On cons- 


tate que lorsque l'intensité incidente varie dans le rapport de 1 à 10, 
le coefficient y présente des variations qui sont toujours inférieures 


TaBLeAU III 


Influence de l'intensité du faisceau d'ions incidents 
sur l'émission secondaire électronique — Cible Mo. 
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à 10 0/0. Il en résulte qu'on n’a pas à tenir compte des légères varia- 
tions de l'intensité du faisceau d'ions qui interviennent au cours 
d’une série de mesures, soit à cause des variations d’intensité dans 
le filament, soit par suite des variations de I en fonction dela tension. 


Précision des mesures. 


Il est évident que les erreurs de lecture des intensités de courant 
n’interviennent pas (sauf pour les très faibles intensités) pour évaluer 
la précision obtenue sur la détermination de Ve 
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Celle-ci est conditionnée par la reproductibilité des résultats que 
L ! J 
l’on peut obtenir en recommencçant les mesures sur une cible donnée 


après une rentrée d’air dans 
l'appareil, un repolissage 
de la cible et un nouveau 
pompage de l'installation 
à vide. Les courbes de la 
figure 19 reproduisent les 
résultats obtenus sur deux 
cibles, l’une de nickel et 
l’autre d'aluminium. Les 
points expérimentaux figu- 
rés par des A et des o ont 
été relevés à 48 heures 
d'intervalle après repolis- 
sage de la cible. On voit 
que tous les points se grou- 
pent bien autour de la 
courbe de variation de yen 


1 
5000 


ee 
Ven volts 


10000 


Fig. 19. 


fonction de l'énergie et l’on peut estimer que dans ces conditions les 
résultats de nos mesures concernant l’émission secondaire sont con- 


nus à 3 ou 4 o/o près. 


Résultats expérimentaux. 


Les courbes dela figure 20 résument les résultats obtenus pour les 
métaux et alliages que l’on utilise généralement dans la construction 


10000 


V Volts 


des lentilles et du corps 
des microscopes électro- 
statiques : acier inox 
18/8, mumétal, alumi- 
nium, duralumin, mo- 
lybdène et nickel (12). 
On constate que, pour 
les énergies utilisées, le 
coefficient est toujours 
une fonction croissante 
de l'énergie. La variation 
est plus ou moins rapide 
suivant le métal mais 
nous n'avons pu mettre 
en évidence, dans aucun 
cas, un maximum de y. 
Toutefois la croissance 
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est de moins en moins rapide lorsque l'énergie augmente et des 
mesures ultérieures pour des énergies plus élevées permettront de 
vérifier si y passe par un maximum pour une énergie supérieure à 
13 000 volts. 

Les valeurs de y restent comprises entre o et 1,7 et les énergies 
pour lesquelles le coefficient d'émission secondaire atteint la valeur 
critique 1 sont comprises entre 4 500 et 11 5oo volts. 


Etude du coefficient de réflexion des ions 
sous l'incidence normale. 


Dans les expériences précédentes le collecteur était polarisé positi- 


vement afin de recueillir tous les électrons secondaires. Si l’on change. 


le sens de la différence de potentiel appliqué entre la cible et le col- 
lecteur, le champ électrique devient retardateur pour les électrons et 
accélérateur pour les ions positifs réfléchis par la cible. Comme pré- 
cédemment on trace, pour chaque valeur de l'énergie, les deux 
courbes donnant les variations des courants reçus par la cible et 
recueillis par le collecteur en fonction du potentiel v. 

Si l’on fait croître la valeur absolue de v à partir de zéro, le cou- 
rant # croît au fur et à mesure que le nombre d'ions positifs collectés 
est de plus en plus grand et la courbe présente ensuite une portion 
rectiligne qui correspond à la saturation du courant d'ions réfléchis. 
L’extrapolation pour v—0 de la partie rectiligne donnera la valeur 
maxima ?» du courant d'ions réfléchis. 


Reflexion des ions Lit 
sur le duralumin 
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I-i 
HA Li* sur Duralumin 


8.60 
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0 50 100 V Voits 


Fig. 22. 


À Le courant mesuré sur le circuit de la cible donne I — z. La courbe 
qui représente ses variations en fonction de v commence par décroître 
L Suivant une.loi qui dépend des variations de ? en fonction de v. Pour 
—_ une polarisation négative 
4 suffisante du collecteur la 
courbe présente un palier 
« rectiligneet horizontal dont 
… l’ordonnée correspond à la 
. valeur minima de I—:.On 
- en déduit I et par la suite 
la valeur de KR. 

_ Nous discuterons dans le 
paragraphe suivant de la 
forme de la courbe : —f{v) 
… pourles faibles valeurs de v. 
- Les réseaux de courbes des 
- figures 21 et22 représentent 


… les résultats expérimentaux 0 5000 10000  V. Volts 
+ concernant la réflexion des 
. ions positifs sur une cible 

de duralumin. La figure 23 
- résume les variations du coefficient R pour des cibles de nickel et 
_ de duralumin. 


Fig. 25. 


, 
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Jackson (17) et Paetow et Walcher (25) avaient trouvé des valeurs 
de R comprises entre 0,02 et 0,03 dans le cas d'ions incidents alcalins 
dont l'énergie ne dépassait pas 1000 volts. Nos résultats confirment 
les précédents puisque nous obtenons dans le cas d'ions lithium de 
1 000 yolts les valeurs R — 0,032 pour le nickel et R— 0,024 pour le 
duralumin: 

Dans le cas du duralumin la croissance de R est quasi linéaire en 
fonction de l'énergie jusqu'à 5 000 volts, puis un peu moins rapide et 
atteint la valeur 0,2 pour 10 500 volts. Le coefficient R pour le nickel 
va également en augmentant avec l'énergie des ions mais sa croissance 
est de moins en moins rapide et n’atteint que la valeur de 0,14 pour 
10 5oo volts. ë 


“ 


Energie des électrons secondaires. 


La plupart des expérimentateurs ayant étudié l’émission secondaire w 
ont trouvé que l’énergie des électrons était étalée sur un spectre qui 


va de 0 à quelques dizaines de volts suivant les cas. Le dispositif 
précédemment décrit permet d'obtenir des renseignements utiles « 
concernant le spectre d'énergie des électrons secondaires lorsqu'on 
l'utilise en polarisant le collecteur négativement par rapport à la 
cible. Si le nombre d'ions réfléchis était négligeable la courbe qui 
représente la variation de ÿ en fonction de v aurait la forme a de la 
figure 24 en supposant que z est compté positivement lorsque le collec- 
teur recueille des charges positives et que v est également compté 
positivement lorsque le potentiel du collecteur est supérieur à celui 
de la cible. Dans ces conditions on voit que le courant z;, pour une 
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valeur v, de v, est proportionnel au nombre d'électrons qui peuvent 
atteindre C>, c'est-à-dire qui ont une énergie (exprimée en eV) supé- 
Tieure à v,. Par suite le nombre d'électrons qui ont une énergie 
comprise entre v et v, + du; peut être représenté (à un facteur constant 
près) par le coefficient angulaire de la courbe a au point M. La 
“courbe b traduit la répartition énergétique des électrons secondaires : 
elle partira d’une valeur non nulle correspondant à l’inclinaison de 
la courbe a au point M, et présentera un maximum correspondant au 
"point d’inflexion I. 

… Dans le cas de nos expériences le nombre d'ions réfléchis n’est pas 
négligeable devant celui des électrons secondaires. Par suite la 
courbe : —/fv) prend la forme indiquée par la figure 25. Le cou- 
“rant z est d'abord négatif, ce qui correspond, avec notre convention 
“de signe, à l’arrivée sur le collecteur d’un courant d’électrons. Cela 
signifie que pour v — o le nombre d’électrons secondaires atteignant 
“le collecteur est supérieur au nombre d'ions réfléchis collectés. 
"A mesure que le potentiel v devient plus négatif le nombre d'électrons 


V Volts 


“ diminue et le nombre d'ions recueillis augmente. Pour une valeur 
* particulière v’ de v le courant £ est nul et par suite le collecteur 
. recueille autant d'ions positifs que d'électrons. Pour les valeurs supé- 
“rieures à v’ le courant d'ions prédomine de plus en pluset la courbe 
- tend vers un palier rectiligne qui correspond à la collection de tous 
. les ions réfléchis (13). 

…._ L'interprétation de la partie de la courbe comprise entre v—0 el 
- le début du palier est plus complexe que dans le cas précédent. Elle 
* correspond en effet à la juxtaposition de deux phénomènes : la 
répulsion progressive des électrons et l'attraction croissante des ions 
par le collecteur. Ce n’est donc qu’en première approximation et en 
_ négligeant le nombre d'ions réfléchis vis-à-vis du nombre d'électrons 
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Spectre d'énergie (en unités arbitraires) 
des électrons secondaires pour une énergie 
des ions incidents de 4320 volts 4 
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qu'on peut déduire le spectre d'énergie des électrons secondaires par 203 
la méthode classique du champ électrique, retardateur, exposée ne: 
ci-dessus. La forme des courbes { — f{v) a été précisée pour les + 10 
faibles valeurs de v dans le cas du nickel et du duralumin. Les M 
résultats sont représentés par les figures 26 et 27. Dans les deux cas 
et pour toutes les énergies utilisées on voit que les courbes coupent 
Vaxe (4 — o) pour des valeurs de v très faibles comprises entre 


e : R x 
“o et 5 volts. Pour le nickel le rapport — est de l’ordre de 10 0/0; ilest à 


légèrement plus fort pour le duralumin. En négligeant ce rapport 
devant l'unité on peut avoir une idée de la répartition du spectre - 708 
“d'énergie des électrons secondaires qui est alors représenté par les | 
“courbes en pointillé des figures 26 et 27. 

On peuten conclure que lesélectrons secondaires, pour des énergies 
des ions incidents comprises entre 1000 et 13000 volts, ont un 
“spectre d'énergie qui est compris entre o et 30 volts avec un maximum me 
compris entre o et5 volts. k 
I] serait intéressant de séparer la contribution des électrons et des 6 
“ions positifs dans la formation du courant i pour les faibles valeurs + 
_ négatives de v. La méthode du champ électrique retardateur n'étant É 
pas applicable en toute rigueur, il faudrait utiliser une méthode de 
r séparation magnétique. C’est ce que nous comptons faire dans des 


à expériences ultérieures. 


\ 
ù Emission secondaire ï 
… électronique du graphite “ 
. et des surfaces métalli- Le #1 
. ques recouvertes de gra- à 
+ phite colloïdal. — On 4 
” sait que l'émission élec- # 
d tronique secondairesous A 
+ l'impact d'électrons pri- 05 4 
à maires est fortement di- à 
Douce lorsqu'on recou- : \ 
» vrela cible d’une couche, 1 
* même très mince, de # 
carbone. Nous avons étu- 
_dié l'émission du gra- 0 5000 10000 Ven volts É 
. phite pur sous l’action Fig. 25. ! ns 
> d'ions positifs delithium Rat 
(cet échantillon de gra- $ à 
_phité nous a été aimablement fourni par la Société « Le Carbone Lor- 
rain»). Le coefficient d'émission secondaire y varie de 0,10 à 0,93 7 
lorsque l'énergie des ions passe de 1 000 à 12000 volts. FAE 
Nous avons étudié dans les mêmes conditions l'émission secondaire ‘% 
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: PA 3 ; 
de cibles d’acier inox et de duralumin recouvertes d’une couche 


d’aquadag (suspension de graphite colloïdal). Les résultats obtenus- 


sont comparables à ceux que l’on obtient avec le graphite. L'ensemble 
des points expérimentaux pour les trois cibles est représenté par la 
courbe de la figure 28. La couche d’aquadag déposée sur l'acier inox 
et le duralumin a donc ramené la valeur de l'émission secondaire de 
ces cibles à la valeur qu’elle a pour la cible de graphite massif. 


CHAPITRE IV 


LA MICROSCOPIE IONIQUE PAR ÉMISSION 


Les progrès rapides de l’optique corpusculaire ont facilité la mise 
au point de nombreux procédés d'observation qui se distinguent les 
uns des autres par la manière dont on éclaire l’objet et par la nature 
des particules utilisées. 

L’électron a été le corpuscule le plus utilisé et les raisons de ce 
choix sont multiples : c’est un constituant universel de la matière 
dont il peut être extrait par simple élévation de température et son 
absorption par les différentes substances est beaucoup plus faible que 
celle des autres particules. Par ailleurs les trajectoires électroniques 
peuvent être modifiées à volonté, aussi bien par l'emploi des champs 
magnétiques qu'électrostatiques, et la sensitométrie’des émulsions 
photographiques et des écrans fluorescents est bien connue. C’est 
pourquoi le microscope électronique est le plus répandu des micro- 
scopes corpusculaires. Les progrès très rapides réalisés en moins de 
20 ans l'ont conduit à un stade de perfectionnement tel qu'il paraît 
difficile d'améliorer nettement son pouvoir séparateur sans modifier 
notablement sa conception. Il semble que la solution qui consiste à 
remplacer les électrons par.des particules plus lourdes puisse conduire 
assez rapidement à des résultats intéressants. On sait en effet depuis 
longtemps que les longueurs d'onde associées aux ions positifs sont, 
à énergie égale, beaucoup plus courtes que celles qui sont associées 
aux électrons et devraient permettre d'atteindre des grossissements 
plus élevés. Il est bien connu par ailleurs que seul un microscope du 
type électrostatique peut être utilisé indifféremment pour les ions et 
les électrons, à condition de changer le signe des tensions appliquées 
aux lentilles. | 


La microscopie ionique par émission. 


: : : CR ï ALES É Et 
L'emploi d'un microscope ionique à émission a l'avantage de 
supprimer les interactions entre les ions incidents et l'objet, aussi … 


est-ce un appareil de ce type que les expérimentateurs ont tout 
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d’abord utilisé. Les premiers travaux furent ceux de Koch et Wal- 
cher (19) qui employèrent une source d’ions constituée de tungstène 
fritté imprégné de chlorure alcalin et porté à haute température. 
L'optique était constituée de plusieurs électrodes cylindriques ayant 
même axe et disposées bout à bout. La mauvaise qualité des images 
obtenues était due en grande partie à une charge d'espace très notable. 
Boersch (8) utilisa par la suite la même source dans un microscope 
de construction plus soignée, en mettant en œuvre des tensions plus 
élevées pouvant attéindre 38 KV. Il obtint un pouvoir séparateur bien 
meilleur et put mettre en évidence le fait que l'émission d'ions n’avait 
lieu qu’en des points distincts de l’anode; ce résultat pouvait s’expli- 
quer par la nature hétérogène de l’anode utilisée et par l'existence à 
sa surface de points d’accumulation du chlorure alcalin (probablement 
dans les pores et les failles du tungstène fritté). Mahl (21) se heurta 
aux difficultés provenant de la destruction rapide des écrans fluores- 
cents par les ions et essaya d'utiliser pour la formation de l’image 
définitive les électrons secondaires émis par le choc des ions (issus de 
l’objet à examiner) sur une électrode auxiliaire. La source d'ions 
était constituée par un fil de stéatite chauffé qui émettait des ions 
correspondant aux impuretés alcalines. Les images obtenues, malgré 
leur faible grossissement, montrèrent cependant une évolution de 
l'émission ionique en fonction de la température. Sasaki (27) cons- 
truisit en 1948 un microscope ionique dont l’anode était constituée 
ar une surface de fer chauffée par effet Joule et recouverte d’un 
mélange de tungstène en poudre et de chlorure de potassium disposé 
en croix; cette anode composite permettait d'obtenir une image de la 
croix au grossissement 6. Un champ magnétique transversal dédou- 
blait l’image ionique et permettait d'obtenir deux images décalées, 
l’une formée par des ions Na+ l’autre par des ions K*. Aucune struc- 
ture ne pouvait être mise en évidence à l'interieur des images. 
Dans toutes les expériences précédentes concernant la microscopie 
ionique par émission, les sources d'ions avaient une constitution 
hétérogène qui rendait difficile la préparation d’une surface émissive 
régulière. Or la réalisation d'une surface émissive macroscopiquement 
homogène et parfaitement plane est absolument nécessaire si l’on 
veut obtenir des images ioniques correctes représentant fidèlement 
l’objet émissif. Il faut éviter en effet toutes les irrégularités de la 
surface qui créent un astigmatisme local dont l'influence perturba- 
trice-sur la qualité des images a été étudiée par Bertein (4). 
J'ai pensé que les alumino-silicates alcalins, dont la préparation et 
“ l'émission ionique ont été étudiées dans les chapitres précédents, 
pouvaient être particulièrement intéressants comme sources d'ions en 
microscopie par émission ou partransmission Les intensités ioniques 
“ disponibles sont largement suffisantes et ces substances peuvent être 
préparées sous la forme de verres qui permettent d'obtenir des sur- 
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chauffage et l'évolution de sa température. 
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millimètre d'épaisseur et de 5 mm de diamètre (fig. 29, b). Le bom: 
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Le dispositif expérimental. L 

À 

L'appareil qui a permis d'obtenir les premières images ioniques à 
en utilisant des sources à base d’alumino-silicate est le microscope $ 


électronique à émission du laboratoire de Radioélectricité de l'Ecole 
normale supérieure. Ce microscope, dont la conception et la réalisa- } 
tion sont dues à MM. Grivet et Vastel et dont la mise au point a été 6 
faite par MM. Septier et Gauzit, s’est prêté admirablement aux pre- 
miers essais de microscopie ionique, sans qu'il eût été nécessaire M 
d'apporter des modifications importantes dans sa conception générale \ 
ou à son fonctionnement. La description de cet appareil a déjà été 
faite (16) et nous n’insisterons ici que sur les difficultés expérimen- 
tales particulières que l’on rencontre lorsqu'on veut uüliser les ions 
à la place des électrons. 


La préparation et le chauffage de l’objet. — Dans la plupart des 
microscopes électroniques à émission l'objet est chauffé par effet 
Joule. Cette technique présente le triple inconvénient de ne s’appli- 
quer qu'aux substances conductrices, de provoquer au voisinage de 
l’objet un champ magnétique parasite qui modifie la courbure initiale 
des trajectoires électroniques, enfin de rendre difficile le changement | 
rapide de l'objet qui doit nécessairement comporter des contacts 
électriques permettant le passage de courants intenses. Le chauffage 
par bombardement électronique, adopté pour la première fois dans 
cet appareil par MM. Grivet et Vastel, évite tous ces inconvénients; 
dans nos expériences il présente en outre l’avantage de permettre la 


ns Lattes fine eee an ei dE à Mugen PA mt 


La figure 29 représente le porte-objet, qui est constitué de trois » 
électrodes : le filament de tungstène f (émetteur d’électrons) qui est. 
chauffé par un accumulateur porté à la haute tension, le wehnelt W. 
dont la polarisation réglable permet de concentrer le faisceau élec- “ 
tronique sur la face supérieure de l’objet, enfin le porte-objet P qui # 
est à un potentiel positif par rapport au filament (de o à 6 KV). Le 
courant électronique de bombardement peut varier de o à 10 mA. 

L'ensemble du porte-objet peut être déplacé verticalement de plu- 
sieurs centimètres par l'intermédiaire d’un raccord tombac : danssa 
position relevée l’objet est situé à 2 cm au-dessus de la face supé- 
rieure de la lentille objectif et l'on peut aisément contrôler son | 


a) Au début de nos expériences nous ne disposions pas d'alumino- 
silicate sous la forme de verre homogène. Pour préparer l’ohjet nous 
placions d’abord une petite quantité d’alumino-:silicate (réduit en - 
poudre) sur une rondelle de molybdène ou de tantale de 5/100 de. 


4 fe 


CONTRIBUTION À L'ÉTUDE DES SOURCES SOLIDES IONIQUES 767 

… bardement électronique provoquait la fusion de la substance qui 
… adhérait alors au métal-support. Le refroidissement devait être assez 
“lent pour éviter la formation de fissures dans la masse vitreuse 
constituée. Le verre obtenu était alors rodé, puis poli optiquement à 
l’alumine afin d'obtenir une surface parfaitement plane de quelques 
millimètres carrés (fig. 29, c), l'épaisseur devant être aussi faible 
que possible (quelques dixièmes de millimètre). Placé à nouveau 
* dans le porte-objet (fig. 29, a) l’ensemble était porté par bombarde- 
ment électronique à une température qui pouvait atteindre, si néces- 
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…._ <aire, 2000° C. La bonne conductibilité calorifique du métal et la 
… faible épaisseur de l’alumino-silicate assurait une répartition uni- 
- forme de la température. 
“ b) On peut également utiliser comme objet des rondelles d’alu- 
“ mino-silicates taillées dans un verre homogène obtenu au four à 
induction, comme il a été indiqué au chapitre premier. On dispose 
* alors au-dessus de la rondelle-objet une lame de molybdène / qui est 
elle-même chauffée par bombardement électronique. L'opération 
* préliminaire de fusion à l’intérieur du microscope est ainsi évitée, 
… mais les conditions de chauffage de l’objet sont moins satisfaisantes 
“ que dans lecas précédent par suite de la difficulté que l’on a d’obtemir 
des lames très minces d’alumino-silicate et aussi parce que le contact 


4 _ que dans le cas précédent. 


* Optique utilisée. — La surface plane de l’objet qui émet les ions 
_ constitue l’anode plane d'un objectif électrostatique du type Mecklen- 
“ burg (22). Les deux autres électrodes sont planes et parallèles, dis- 


… thermique entre l’objet et la lame métallique chauffée est moins bon: 


MELLE | 


768 GEORGES COUCHET 


ee 


tantes de 2 mm et percées en leur centre de trous de 2 mm de dia= 
mètre. L'image est mise au point par un mouvement mécaniques 
parallèle à l’axe optique du système et l'exploration de cette image, 
est obtenue par deux déplacements rectangulaires, tous deux perpenz 
diculaires à l'axe optique du microscope. à 
L'objet est porté à haute tension positive réglable V de 0 à 30 000 V. 
La première électrode de l'objectif, négative par rapport à l objet, est. 
portée à un potentiel V —v(o <v<5o0 V). La deuxièmé électrode, 
est au potentiel zéro. 4 
La mise au point de l’image est dégrossie par déplacement de” 
l’objet et achevée par le réglage de la polarisation de la première, 
électrode. L'image formée par l'objectif est observée sur un écran, 
fluorescent situé à 66 cm de l’objet : le grossissement direct est voisins 
de 150. En utilisant une lentille de projection on peut obtenir un 
grossissement direct de 1 500. : 
L 
Vide. — Nous avons constaté qu’un vide excellent était une condi 
tion absolument nécessaire pour obtenir de bonnes images ioniques 
Alors qu'on peut facilement obtenir des images électroniques pour 
une pression de l’ordre de 10 mm de Hg, ou même légèrement 
supérieure, l’utilisation des ions nécessite un vide plus poussé, de 
l'ordre de 10-* mm de Hg. Ce résultat est difficile à obtenir dans un" 
appareil entièrement métallique, qui comporte nécessairement un 
grand nombre de joints et de parties démontables ; aussi faut-il: 
apporter un soin tout particulier au système de pompage qui doit 
comporter nécessairement un piège à air liquide de grande capacité 
entre la pompe secondaire et le microscope. à 
Si la pression n’est pas assez basse, il se produit une ionisation du. 
gaz résiduel qui-rend visible le faisceau d'ions sous la forme d’une 
gaine rouge orangée. Les ions et électrons produits par jnisation| 
par chocs du gaz résiduel s'ajoutent aux électrons secondaires issus. 
des électrodes et de toutes les parties de l’appareil frappées par le’ 
faisceau ionique principal, et il en résulte des courants parasites de 
plusieurs centaines de microampères qui empêchent de maintenir 


constante la haute tension et interdisent la formation de bon 
images ioniques. 


nes 


Haute tension. — L'installation de haute tension (o à 16 Kw), ainsi 
que le dispositif électrique de chauffage de l’objet par bombardement 
électronique, ont été décrits par MM. Gauzit et Septier (réf. 16, 
p- 119). Il a suffi de changer la polarité de la haute tension pour l& 
rendre utilisable aux études de microscopie ionique. Nous avons eu 
la chance de pouvoir utiliser également une source de haute tension 


stabilisée de o à 35 Kv, destinée à la microscopie électronique, ce. 
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Fig. 30 (à gauche en haut). — Chemi- 
nements en bordure d’une région 
fortement exposée aux ions, Film 
pathélith, 


Fig. 31 (à gauche en bas). — Stratifi- 
cations à l’intérieur de la surface 
exposée aux ions, Film pathélith, 


Fig. 32 (à droite en haut). — Photo- 
graphie ionique dont l'aspect est 
faussé par l’existence des chemine- 
ments. Film pathélith. 


Fig. 33 (ci-contre). 


Photographie par émis- 
sion obtenue avec des 
ions lithium. Début de 
l'émission, plaque Bo. 
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Fig. 34 (ci-contre). — 
Mêmes conditions 
expérimentales que 
pour la figure 38, 
mais après plu- 
sieurs minutes d’é- 
mission.Plaque Bu. 


Fig. 35 (en bas à gau- 
che). — Photo obte- 
nue avec des ions 
lithium après un 
chauffage de 30 mn 
à: 11009 VC Pla- 
que B40. 


Fig. 36 (en bas à droi- 
te). — Structure la- 
mellaire obtenue 
après chauffage 
d’une heure à 
1 1000 C. Plaque Q. 
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Fig. 37. — Image ionique montrant une structure nette en losange 
après chauffage prolongé. Plaque Q : G. direct : 150; G. total : 300. 


Fig. 38. — Image électronique. Même objet que celui qui a été utilisé 


pour obtenir la photo ionique représentée fig. 42. 
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qui permit de faire successivement des photographies électroniques 
et ioniques de la même surface-objet. 


Les difficultés particulières 
résultant de l’emploi des ions. 


Les premières difficultés que l’on rencontre en microscopie ionique 

sont relatives à l’action des ions sur les écrans fluorescents utilisés 

pour l'observation directe des images et au comportement particulier 
des émulsions photographiques. 


Ecrans fluorescents. — Les écrans habituellement utilisés en 
microscopie électronique sont à base de sulfure de zinc activé et 
l'impact des ions les détruit rapidement. Nous les avons cependant 
employés au début de nos expériences au cours desquelles nous 
étions obligés d'utiliser des courants ioniques assez intenses pour 
effectuer les réglages. Chaque écran n’était alors utilisable que pen- 
dant quelques minutes. Par la suite, nous avons essayé des écrans 
constitués d’une couche très mince d'huile à vide, déposée sur une 
plaque d'aluminium, qui s’est révélée fluorescente aux ions. Ces 
écrans résistent mieux que les écrans au sulfure de zinc; ils nous ont 
rendu de grands services par suite de leur grande facilité de prépara- 
tion, mais ils ne sont malheureusement utilisables qu'aux fortes 
intensités. 

Nous avons alors recherché des écrans ayant une grande luminosité 
initiale, présentant une faible décroissance de cette luminosité avec 
le temps et ayant enfin une conductibilité électrique suffisante pour 
- que les charges électriques puissent s'écouler facilement à leur sur- 
D face. 
__ La luminosité dépend du produit fluorescent étudié (composition 
chimique, structure physique et présence « d’activants »); pour un 
produit donné elle est, en général, d'autant plus grande que les cris- 
taux sont plus gros, mais on est limité par la nécessité de conserver 
- à l’écran une granulation assez fine pour qu'elle ne limite pas le 
pouvoir séparateur qui, en microscopie électronique par émission, 
atteint o,1 w. Dans ces conditions, si l’on veut que les images de deux 
points séparés par l'objectif (grossissement direct 150, par exemple) 
se forment sur deux cristaux distincts de l’écran il faut que le dia- 
mètre de ces derniers soit nettement inférieur à 15 y. Bien que le 
pouvoir séparateur en microscopie ionique par émission soit, pour 
- l'instant, supérieur à o,1 p. il est bon de n’utiliser que des cristaux 
 fluorescents de diamètre inférieur à une dizaine de microns. 

Après de nombreux essais sur des produits de provenance diverse 
nous avons adopté les écrans au tungstate de Ca (type B4o de Ja 
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face exposée, ces stratifications étant toujours perpendiculaires ou. 
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Société S. A. P. C. E.; diamètre moyen des grains-2 à 5 y.) et les 
écrans au sulfure de zinc et de cadmium (sulfure de télévision orange“ 
de la Société Gignoux : diamètre moyen des grains 5 à 10 4). 


4 


: 
Fi 
Emulsions photographiques. — Au début de nos expériences nous + 
avons eu les plus grandes difficultés à obtenir avec les émulsions 1 
photographiques des images représentant fidèlement les structures 
observées visuellement sur l'écran fluorescent. | 
Nous avons d’abord essayé d'utiliser les films Pathelith de la 
Maison Kodak avec lesquels on obtient d'excellentes images es 
microscopie électronique. Les résultats furent décevants. Les films 4 
chargeaient électriquement, dans les régions recevant un courant 
ionique intense, ce qui provoquait ultérieurement une déviation dus 
faisceau incident vers les régions où aucun ion n'était encore tombé. # 
Il y avait donc une déformation de l’image, pendant la durée de 
l'exposition du film, qui rendait impossible l'obtention d’une bonne 
photographie. Par ailleurs nous avons observé de curieux phéno-w 
mènes de cheminements à l’intérieur de l’émulsion, phénomènes quim 
sont certainement en relation avec la neutralisation progressive des 
charges locales produites par le faisceau. La description des différents 
types de cheminements que nous avons rencontrés a déjà été faitem 
dans un article précédent (14). La figure 30 représente, par exemple, 
un cheminement constitué, de branches larges en bordure d’une 
région du film fortement exposée aux ions, tandis que la figure 3r* 
représente des stratifications assez fines à l’intérieur même de la sur-" 


parallèles aux bords du film. La figure 32 montre la première photo 
graphie ionique d’une surface plane d’alumino-silicate de lithium, 
dont l’aspect est entièrement faussé par la présence des chemine-. 
ments. NA 

L’impossibilité d'utiliser les émulsions habituellement employées. 
en microscopie électronique nous a conduit à essayer systématique-" 
ment un certain nombre d'émulsions et particulièrement celles qui 
avaient déjà été utilisées en spectrographie de masse. En définitive, 
ce sont les plaques Q de la Maison Ilford et les plaques Schuman, 


type B:6 de la Maison Kodak qui nous ont donné les meilleurs résul- 
tats M. 


Résultats expérimentaux : 40 
l'émission ionique en relation avec la structure de l’objet. 


En utilisant les différentes techniques que nous venons de décrire. 
il nous a été possible d'obtenir des images ioniques par émissiot 
dont la qualité est comparable à celle des images électronique 
L'utilisation des sources solides à base d’alumino-silicates alcal 


CONTRIBUTION À L'ÉTUDE DES SOURCES SOLIDES IONIQUES 771 


…nous a permis de prendre comme objet une surface homogène parfai- 
“tement polie où l'émission peut se produire en n'importe quel point ; 
les structures qui apparaissent sur les images révèlent alors des diffé- 
… rences dans les propriétés émissives des points de l’objet, sans que 
“l’on puisse attribuer ces différences à des variations de concentration 
de la substance active (responsable de l'émission ionique) comme 
“cela peut se produire dans les sources à structure hétérogène de 
… Boersch et des différents expérimentateurs qui nous ont précédé. 

—_ Les photographies contenues dans ce mémoire ont été réalisées 
“avec une source solide de LisO, ALO;, 2S10, émettant des ions Lit et 
4 contenant les ions Na::, Ko et K;, à titre d’impuretés. Nous n'avons 
utilisé que l’objectif qui donne un grossissement direct de 150, mais 
“des agrandissements photographiques nous ont permis d'obtenir des 
…_grossissements de 250 et 500. 

À Nous avons étudié l’objet au microscope métallographique optique, 
avant et après son utilisation comme source d'ions et nous avons pu 
Mainsi constater que les structures qui étaient mises en évidence par 
“l'intermédiaire des ions n'étaient pas dues à des modifications méca- 


ver 


… produites pendant le traitement thermique. 
La figure 33 montre une première photographie ionique d'une sur- 


‘sont peu nombreux et on y distingue des craquelures accidentelles 
du verre qui diffèrent très nettement des vraies structures qui appa- 
raissent sur les autres clichés. 
La photographie de la figure 34 a été prise au début du chauffage 
… de l’objet en utilisant des plaques B;,. On constate que l’émission 
» ionique n’est pas uniforme mais se produit en des points assez régu- 
lièrement répartis à la surface de l’objet comme cela se produit éga- 
ement pour l'émission électronique, mais nous verrons que ce ne 
sont pas les mêmes points de l'objet qui sont responsables des deux 
émissions. 
“ Nous avons pu mettre en évidence l'apparition puis l’évolution 
june structure de la surface de l’objet en fonction du temps après 
le nombreux chauffages suivis de rentrées d’air dans l'appareil. La 
figure 35 montre l'aspect de la surface après un chauffage à 11000.C 
. pendant une demi-heure environ. L'image ionique fait apparaître 
* nettement une structure assez régulière, que nous avons retrouvée à 
lusieurs reprises. La bande transversale large qui traverse la photo- 
- graphie correspond à une craquelure. Cet aspect a évolué et la struc- 
4 bre s’est pré 
- figure 36, après une heure de chauffage environ, dans laquelle appa- 
raît très nettement une structure lamellaire dont les différentes orien- 
tions caractéristiques variaient d’ailleurs d’un point à l’autre de 


et. 


niques de la substance consécutives au polissage ou à des craquelures 


e face plane constituée par une rondelle d’alumino-silicate de lithium. : 
Elle correspond au début de l’émission ionique : les points émissifs : 


écisée progressivement pour aboutir à l'aspect de la. 
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Le même objet, examiné plusieurs mois après, toujours aux envis 
rons de 1 1000 C, a révélé une structure encore plus nette à base de 
losanges plus ou moins déformés qui sont représentés par la figure 37 
(photo prise sur plaque Q:). La figure 38 montre enfin l'image élecz 
tronique de la même surface qui est nettement différente de l'image 
ionique. Les alumino-silicates présentent en effet la propriété intéress 
sante d’avoir une émission électronique suffisante qui permet d’ob= 
tenir aussi bien des images électroniques que ioniques, en changeant 
la polarité de la source de haute tension qui alimente le microscopés 

La plupart des photographies précédentes ont été obtenues poun 
des tensions d'accélération des ions comprises entre 15000 et 
25 000 volts. Le pouvoir séparateur théorique du microscope corpuss 


È qe 2 . . # - 4 
culaire à émission est donné par la formule : C4 


Av $ 
E=k.—+ Æ 


F 
dans laquelle # caractérise l'objectif, E représente le champ électro= 
statique sur la cathode et AV l'énergie la plus probable à l'émission 
des corpuscules qui sont utilisés pour former l’image. Bien que l'on 
possède peu de renseignements sur le AV relatif aux ions alcalins il 
semble qu’on puisse admettre une valeur de même ordre que celle 
qui correspond aux électrons, soit une petite fraction d’électron-volts 
Le pouvoir séparateur théorique du microscope ionique à émissio 
devrait donc être sensiblement égal à celui du microscope électro 
nique. En réalité les meilleurs pouvoirs séparateurs en microscopie 
électronique par émission ont été obtenus par Septier (0,1 x) et les 
meilleurs photos ioniques correspondent à un pouvoir séparateur de 
0,6 y. Il paraît certain que l’on pourra réduire cet écart à l'avenir en 
faisant une étude plus soignée des émulsions et en employant 
outre un objectif correspondant à une valeur de E plus grande. 

Ces expériences ont démontré qu’il était possible d’utiliser le 
microscopie ionique par émission pour obtenir des images qui tra* 
duisent la structure de l’objet émissif. Elles ont montré en outre que 
cette structure évoluait en fonction du temps et dépendait en tou 
premier lieu des traitements thermiques subis par la surface. C’est 1 
première fois que l’on met en évidence le fait important que l’émis: 
sion ionique d'un solide dépend de l'orientation cristallographique 
de sa surface. Ce résultat permet de prévoir que la microscopie 
ionique par émission pourra Jouer vis-à-vis des verres et de toutes les 
substances qui émettent des ions le même rôle que celui réservé à la 
microscopie électronique dans l'étude des structures des métaux et 
alliages portés à haute température. Il semble qu'on puisse raisonna 
blement espérer que cette nouvelle technique permettra en particuliet 
de préciser la structure des corps à l'état vitreux qui est encore Si 
mal connue à l'heure actuelle. | ‘4 
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CHAPITRE V 


ÉTUDE DES SOURCES SOLIDES IONIQUES 
AU SPECTROMÈTRE DE MASSE 


| - Les résultats du chapitre II ne concernent que l'émission globale 
des ions émis par les sources solides. Nous avons fait une étude 
rapide de ces sources au spectromètre de masse dont le but était sur- 
“tout de préciser la nature des ions émis et l’évolution de l'émission 
en fonction du temps. L'appareil qui nous a servi est le spectromètre 
du laboratoire de Radioélectricité de l'Ecole normale qui a été réalisé 
par M. Beaussier. 


4! 
fe \ 


L4 Dispositif expérimental : mesure de la température. 


» La source solide utilisée dans le spectromètre est d’une extrême 
Simplicité. Elle consiste simplement en un fil de tungstène de 
…19/100 de millimètre de diamètre, tendu parallèlement à la fente 
d'entrée de l'appareil et portant une très faible quantité de la sub- 
stance à analyser. Celle-ci, d’abord réduite en poudre, est additionnée 
d'une faible quantité d'eau distillée, puis étendue sur la partie cen- 
rale du fil. Un chauffage sous vide permet de rassembler la substance 
tive sous la forme d’une petite boule vitrifiée de quelques dixièmes 
e millimètre de diamètre qui joue un rôle de source ponctuelle. 
Dans l'impossibilité où nous nous trouvions de mesurer la tempé- 
brature de la boule émissive lorsqu'elle était placée à l’intérieur du 
“spectromètre nous avons fait des mesures préliminaires en plaçant la 
source dans une«loche à vide et en étudiant au pyromètre Ribaud 
“(à une pression identique à celle qui règne dans Île spectromètre) 
évolution de la température en fonction de l'intensité du courant de 
auffage. Bien que la relation température-courant de chauffage soit 
| même pour des fils nus de même nature et de même section, la 
ourbe d'étalonnage n’est valable que pour le fil qui a servi à la 
Construire car la présence de la boule d’alumino-silicate, dont le dia- 
ètre ne peut être fixé «a priori, perturbe la répartition de la tempé- 
ure du fil. Lorsqu'on passait d’une valeur de courant de chauffage 
‘une valeur différente l'équilibre thermique était atteint au bout 
me minute. 
Le spectromètre utilisé, qui est dérivé de celui qui a déjà été réa- 
| sé par MM. Bertein et Vastel (5), sera décrit ultérieurement par son 
eur. Il suffira de signaler ici que les faisceaux d'ions légèrement 
ergents issus de la fente-source et accélérés sous une tension V 
versent un champ magnétique en forme de secteur circulaire qui 
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a pour effet d'assurer la focalisation des faisceaux correspondant aux 
différents isotopes et de réaliser leur séparation. La focalisation se pro=" 
duit sur la fente d’un collecteur qui est aligné avec la fente-source et. 
le centre du secteur magnétique. On peut faire défiler les différents 
ions sur la fente du collecteur soit par balayage électrostatique (varia-u 
tion continue de V), soit par balayage magnétique (variation continues 
du champ magnétique). Le courant d'ions arrivant sur l'électrode 
isolée du collecteur est reçu sur une lampe électromètre et polarise 
la grille de cette lampe en s’écoulant à travers une résistance de fuite 
élevée et connue. La lampe électromètre est connectée à un amplifica- 
teur à courant continu à faible impédance de sortie qui permet de 
mesurer le courant ionique à l’aide d’un galvanomètre sensible. Lan 
gamme des courants mesurables s'étendant de r0—!* à 10—1°% A, ons 


voit qu'il est possible de repérer des pics correspondant à des isotopes 
dont l’abondance relative est de 1 à 10“. 


Nature des ions émis : 
évolution en fonction du temps et de la température. 


Notre but était de rechercher l'importance relative des différents 
isotopes émis par la source et l’évolution de l'émission de l'ion prin-" 
cipal en fonction du temps: Nous avons surtout étudié les alumino-" 
silicates de lithium et de sodium préparés au four solaire dans des 
conditions où une contamination des produits en cours de prépara= 
tion était impossible. Les seules impuretés provenaient donc de“ 
l’existence d'ions étrangers dans la composition initiale des produits. 
Nous avons précisé dans le chapitre premier l'importance relative de 
ces impuretés. | 1 

Le résultat important est le suivant : aux basses températures et 
au début de l'émission les intensités ioniques correspondant aux: 
impuretés sont supérieures à celles de l’ion principal, bien que leurs. 
concentrations soient très faibles. Si on étudie l’évolution de ces cou- 
rants en fonction du temps on constate que l'émission des ions para= 
sites décroît régulièrement alors que celle de l’ion principal augmente: 
La figure 39 est caractéristique à cet égard. Elle montre l'importance 
relative, à basse température, de l'émission des isotopes K3, et 
dans une source dont l'ion principal est Nas. On voit qu’au début 
l'émission ce sont les impuretés qui prédominent mais leur émission 
s'épuise rapidement lorsque le chauffage se prolonge. 

. Si on augmente la température on constate que l'importance ri 
tive des ions parasites par rapport à l’ion principal diminue rapi 
ment. En réalité il est difficile de faire des mesures simultanées 
les différents isotopes sans que le facteur temps intervienne, ma 
nous avons constaté qu’alors que l'épuisement des impuretés pouve 
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silicate de lithium. On constate que pour des températures inférieures 
à 650° C l’émission des impuretés K:, et Nas; est notablement supé- 
rieure à celle de l’ion principal. Au-dessus de cette température 
l’émission des ions parasites décroît très vite alors que celle des 
ions Li; et Li, augmente rapidement. Au-dessus de 1 000° C, l’émis- 
sion de lithium est pratiquement pure. Si on fixe alors la tempéra- 
ture et qu’on étudie l’évolution de l'émission de l'ion principal en 
fonction du temps on constate une décroissance régulière. En réalité 
lorsqu'on étudie l'émission de l’ion principal dès le début du chauf- 
fage (en conservant fixe la température) on constate d’abord une 
croissance de l'émission qui passe ensuite par un maximum pour 
décroître ensuite lentement sans qu’il soit possible d'arriver à un 
épuisement total. Le maximum est d'autant plus accusé que la tem- 
pérature est plus basse, si bien qu’à haute température l’émission de 
l'ion principal est pratiquement constante (3). 

En résumé on voit que si l’on veut obtenir une émission pure d'ions 
étrangers en utilisant les alumino-silicates alcalins il faut procéder à 
un chauffage préalable de la source, au cours duquel les impuretés 
s’éliminent progressivement, et opérer à température aussi élevée que 
possible. 


Le microscope ionique à émission 
utilisé comme spectrographe de masse. 


Dean EE Pan. dents FAR PORC laine à qi aid erreur 


Des travaux récents de Sasaki (27) et de Gauzit (15) ont montré : 
qu’il était possible de faire agir un champ magnétique pour obtenir 
l'analyse de faisceaux d'ions focalisés dans un microscope : il suffit 
de créer ce champ magnétique dans la région située au-dessous de. 
la lentille de projection. Nous avons essayé d'utiliser le microscope 
ionique à émission pour obtenir de cette façon des spectres de raies. 

Le schéma de principe du montage utilisé est donné par la 
figure 41. La lentille L; donne de la source d'ions une image inter- 
médiaire qui se projette sur la fente-source S. Le projecteur L, donne” 
de cette fente une image centrale définitive. En faisant agir le champ 
dans la région H on obtient le spectre de masse constitué d'autant de 
raies qu'il y a d'isotopes dans le faisceau. En inversant le sens du - 
champ magnétique on obtient un spectre symétrique du précédent | 
par rapport à la raie centrale. 164 

L'objectif qui a servi à obtenir les images ioniques ne convient pas. 
pour celte étude car il donne une image qui est située très près de la 
lentille L;:, ce qui ne permet pas de placer la fente-source. Nou 
l’avons remplacé par un objectif de construction très simple représ. 
senté à l'échelle 1/1 par la figure 42. Il comporte deux électrode-. 
planes percées de trous circulaires de 10 mm de diamètre, isolées” 
l’une de l’autre par un manchon en plexiglass, l’écartement des élec-. 
trodes étant de 15 mm. L’électrode inférieure est vissée directement 


en 


n° 
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sur le bloc-lentilles ; l’électrode supérieure est portée à une tension 
variable V,. La focalisation du faisceau sur la fente se fait par dépla- 
ment du porte-objet et aJustage de la tension V,. La tension varia- 
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Fig. 41. \ 


V;, appliquée à l’électrode centrale du projecteur, permet de réa- 
r la mise au point définitive de l’image de la fente sur l'écran. 

. fente-source est constituée de deux lèvres en acier inox taillées 
iseau. Les réglages relatifs au parallélisme des bords de la fente 
à la mesure de sa largeur se font sous un microscope optique avant 
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que l’on peut obtenir par cette méthode. La source est un alumino- 
silicate dont l'ion principal est le lithium et qui contient égalemen 
du sodium et du potassium. On distingue nettement les deux raies Lis 
et Li,, la raie Na: et les deux raies Ks5 et K,, confondues. De nom 
breux spectres analogues ont pu être réalisés sur plaques Q avec des” 
temps de pose inférieurs à la seconde. Le champ magnétique, peus 
intense, était produit par un électro-aimant droit placé à l’extérieu 
du microscope, donc assez loin du faisceau d'ions. ] 

On remarquera que les bords des raies sont très nets et qui 
n'existe pratiquement pas d'ions diffusés ou ralentis. Ce premier 
montage peut être facilement amélioré. Le faisceau ionique quis 
tombe sur la fente-source a une symétrie de révolution et sa sectio: 
par le plan de cette fente est un cercle; une faible partie seulement” 
des ions est donc utilisée. Une étude plus soignée des conditions de“ 
focalisation, et particulièrement l'emploi d’une lentille objectif avec 
des électrodes planes percées de diaphragmes en forme de fentes, per 
mettra de projeter sur la fente-source une focale du faisceau ionique: 
La luminosité de l'appareil sera considérablement augmentée et il 
sera possible d'utiliser une fente plus étroite de quelques x de lar* 
geur tout en abaissant le temps de pose à quelques dixièmes de 
seconde. Un tel appareil, qui comportera nécessairement un parcours* 
assez court des ions dans la région où règne le champ magnétique, 
aura un pouvoir séparateur certainement inférieur à celui des spec= 
trographes de masse à double focalisation. Par contre sa grande 
luminosité, permettant des temps de pose très courts, permettra de 
l'utiliser dans la recherche d'isotopes présents en faible quantité dans 
la source. 371.10 

Le nouveau microscope à émission en cours de montage à Alger 
comporte dans sa partie inférieure des ouvertures qui permettront le 
passage des pièces polaires d’un électro-aimant créant à l’intérieur « 
l'appareil un champ magnétique intense et homogène. Il permettra 
de perfectionner cette nouvelle méthode de spectrographie de masse 
et de préciser son champ d’applications. $ 


CONCLUSIONS 


Nous avons précisé dans le chapitre premier les conditions depr 
paration des sources solides ioniques à base d’alumino-silicates a 
lins en utilisant soit un four à induction soit un four solaire. “ 

Nous avons exposé ensuite les résultats expérimentaux concern 
l'émission ionique globale des sources solides de Li, Na et K en sou: 


ligaant le rôle très important joué par les phénomènes de charge d 
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| pace. Des intensités ioniques de plusieurs mA/cm? ont été obtenues et 
nous avons montré que la loi de Richardson s’appliquait à ces émissions. 
” La réalisation d’un canon à ions de construction très simple nous a 
permis d'étudier l'émission électronique secondaire des différents 
métaux et alliages utilisés en microscopie électronique, sous l’impact 
ions de Li. Dans une gamme d’énergie s’étendant jusqu’à 13 000 volts 
nous avons précisé l'influence, sur le rendement y de l'émission élec- 
Atronique secondaire de l'intensité du faisceau d'’ion incident et de la 
nature de la cible. Nous avons également déterminé la variation du 
coefficient R de réflexion des ions (sous l'incidence normale) en fonc- 
tion de l'énergie des ions incidents. Nous avons enfin montré que 
Mdans. tous les cas le spectre d'énergie des électrons secondaires ne 
sétendait pas au delà de 30 volts, avec un maximum compris entre 
© et 5 volts. Le graphite pur et les surfaces métalliques recouvertes 
ie graphite colloïdal sont caractérisés par une valeur de y nettement 
inférieure à celle des métaux purs ou des alliages, comme cela se 
produit dans tous les cas de l'émission électronique secondaire sous 
impact d'électrons. 
: Nous avons montré ensuite que le microscope électronique à émis- 
Sion pouvait facilement, grâce à l'emploi des sources solides, être 
ransformé en microscope ionique. Après avoir mis au point les 
hniques de préparation de l’objet, nous avons résolu un certain 
ombre de problèmes concernant les écrans fluorescents et les émul- 
sions photographiques ce qui nous a conduit à la réalisation d'images 
oniques à partir de surfaces homogènes, planes et parfaitement 
olies. Ces images ont révélé pour la première fois que l'émission 
onique d’un solide dépend de l’orientation cristallographique de sa 
rface et nous avons pu mettre en évidence l’évolution de la struc- 
ire de cette surface en fonction des traitements thermiques et du 
mps. Un autre résultat important résulte du fait que les points de 
surface qui émettent les ions sont certainement différents de ceux 
‘qui sont responsables de l’émission électronique. 
” Dans le chapitre V, nous avons étudié au spectromètre de masse la 
nature des différents isotopes émis par les sources solides et leur 
portance relative. Nous avons montré en particulier que les impu- 
retés sont émises au début de l’émission et qu’à basse température 
r émission surpasse souvent celle de l’ion principal. Leur épuise- 
ent en fonction du temps est d'autant plus rapide que la tempéra- 
ire est plus élevée. ; 
Nous avons enfin décrit une expérience qui montre qu'on peut 
lement transformer le microscope ionique à émission en spectro- 
graphe de masse pour obtenir, avec des temps de pose très courts, 
spectres de raies. | l 
us espérons que le travail expérimental dont nous venons d’ex- 
r les résultats fera mieux connaître les conditions d'emploi et les 
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multiples possibilités d'utilisation des sources solides d'ions alcalins: 
La focalisation des faisceaux d'ions, qui ne met en œuvre que des! 
dispositifs classiques déjà réalisés en microscopie électronique élec- 
trostatique, pourra être utilisée avec profit dans des domaines très 
variés. 

Nous n’avons pas parlé ici de nos recherches relatives à la pulvéri-n 
sation cathodique et à « l’etching » des surfaces dans les ee 
poussés, avec source d'ions indépendante, ni de celles qui concernent 
l'engagement des atomes dans les faisceaux d'électrons. Ces recher-# 
ches, dont certaines sont à l’origine du présent travail, n’ont pu êtres 
conduites normalement à leur terme par suite de l’imperfection et dem 
l'insuffisance des moyens de focalisation des ions dont nous dE 


sions dans le passé. 

Les résultats exposés ici, ainsi que tous ceux qui ont été obtenus 
en microscopie ionique sous la haute direction de M. le Professeur 
Grivet, permettront à l’avenir d’attaquer ces problèmes avec le maxi-" 
mum d'efficacité. 
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